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Einleitung 

Durch die hochauflösende spektroskopische Vermessung atomarer Spektren können ato­
mare Parameter mit großer Präzision bestimmt werden. Da der Zustand eines Atoms von 
den Gegebenheiten seiner Umgebung beeinflußt wird, bietet sich damit auch die Möglich­
keit, aus den gemessenen Spektren auf die in der Umgebung des Atoms herrschenden 
Felder zu schließen, so beispielsweise aus der Zeeman-Verschiebung der Energieniveaus 
auf das Magnetfeld. Die in letzter Zeit erfolgreich weiterentwickelte Spektroskopie von 
Dunkelresonanzen bietet in diesem Zusammenhang gute Voraussetzungen für mögliche 
"Präzisionsanwendungen, da sich mit ihr in einem rein optischen Verfahren schmale Spek­
trallinien erhalten lassen, die zur Detektion kleinster Frequenzverschiebungen geeignet 
sind. 

Dunkelresonanzen können beobachtet werden, wenn in einem atomaren Dreiniveau­
system mittels zweier annähernd resonant eingestrahlter Lichtfelder zwei energetisch 
tiefliegende Zustände an einen gemeinsamen oberen Zustand koppeln [ARI96A]. Durch 
optisches Pumpen wird die atomare Besetzung in einer kohärenten Überlagerung der 
beiden unteren Zustände angesammelt, in welcher sie nicht mehr mit den eingestrahlten 
Lichtfeldern wechselwirken kann, da die Übergangsamplituden der optischen Übergänge 
für diesen Überlagerungszustand destruktiv interferieren. Ist ein Atom also einmal in 
diesen "Dunkelzustand" gelangt, so kann es keine Photonen aus den vorhandenen Licht­
feidern absorbieren, strahlt daher auch kein Fluoreszenzlicht aus und bleibt im Dunkel­
zustand gefangen. 

Als ein geeignetes System zur Präzisionsspektroskopie an Dunkelresonanzen bieten sich 
Cäsiumatome an, da hier bei den zur Anregung notwendigen Wellenlängen mit Di­
odenlasern schmalbandige, zuverlässige und leicht zu kontrollierende Lichtquellen zur 
Verfügung stehen. Weiterhin sind in Cäsium die beiden unteren beteiligten Zustände die 
Hyperfeinkomponenten des atomaren Grundzustands, wodurch ein spontanes Zerfallen 
des Dunkelzustands praktisch nicht möglich ist. Diese Dunkelzustände sind daher extrem 
langlebig und können Linienbreiten aufweisen, die um mehrere Größenordnungen unter 
der natürlichen Linienbreite der beteiligten optischen Übergänge liegen [BRA97]. 

Damit die Linienbreite solch schmaler Resonanzen mit Lichtfeldern bei optischen Fre­
quenzen von einigen hundert THz im Experiment aufgelöst werden kann, müssen jedoch 
hohe experimentelle Anforderungen erfüllt werden. So muß beispielsweise die Difi"erenz­
frequenz der Lichtfelder mindestens auf wenige Hertz genau festgelegt werden, was bei 
der für Experimente an Cäsium erforderlichen Difi"erenzfrequenz von 9,2 GHz erst in 
den vergangenen Jahren durch die phasenstabile Kopplung zweier Diodenlaser gelang 
[ScH95]. Durch die Zugabe eines Pufi"ergases konnten mit dieser Technik an thermi­
schem Cäsiumdampf Dunkelresonanzspektren mit Linienbreiten von weniger als 50 Hz 
gemessen werden [BRA97]. 

Mit spektralen Linien von solch geringer Breite lassen sich schon geringe Veränderungen 
in der Lage der atomaren Resonanz oder der Frequenz der verwendeten Lichtfclder detek­
tieren, was die Messung kleinster Änderungen magnetischer Felder ermöglicht. Für ein 
auf diesem Prinzip basierendes Magnetometer wurde eine rauschbedingte N achweisgren­
ze von 500 IT / VHZ für magnetische Wechselfelder bei Frequenzen von wenigen kHz sowie 
eine Empfindlichkeit von einigen nT auf statische Magnetfelder demonstriert [N AG98]. 
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Prinzipiell kann anstelle der Absorption auch der deutlich steilere Verlauf des Bre­
chungsindex ausgenutzt werden, um Verschiebungen einer Resonanzlinie zu detektie­
ren. Während bei absorbierenden Resonanzen jedoch die starke Absorption den Bereich 
des steilsten Brechungsindex unzugänglich macht, bieten Dunkelresonanzen den Vorteil , 
steile Dispersion bei nahezu verschwindender Absorption nachweisen zu können. Theore­
tische Untersuchungen zeigen, daß auf der Messung der Dispersion einer Dunkelresonanz 
beruhende Magnetometer im Gegensatz zu den üblichen optisch gepumpten Magneto­
metern in ihrer Nachweisgrenze nicht durch die Sättigungsverbreiterung der Resonanz 
begrenzt sind und Empfindlichkeiten von unter 1 fT in einer Sekunde Mittelungszeit 
erreichen sollten [Scu92, FLE94J. Eine solche Nachweisgrenze liegt sogar niedriger als 
die mit SQUIDs erreichbare Empfindlichkeit, und die bei diesen notwendige Kühlung 
auf Temperaturen des flüssigen Stickstoffs würde entfallen. Magnetometrische Anwen­
dungen, die von derart ho her Auflösung Gebrauch machen, finden sich beispielsweise 
in Bereichen der Materialprüfung, der Medizin sowie bei der Suche nach permanenten 
elektrischen Dipolmomenten von Atomen, also nach der Verletzung der Zeitumkehr­
Invarianz [RAM96J, da dort die Größe der herrschenden magnetischen Flußdichte einen 
bedeutenden Unsicherheitsfaktor darstellt. In der archäologischen und geophysikalischen 
Prospektion sind in der Regel keine derart niedrigen Nachweisgrenzen erforderlich; diese 
Anwendungsbereiche könnten jedoch von einem einfach einzusetzenden Magnetometer 
mit hoher Zeit- und Ortsauflösung profitieren. 

Trotz des erfolgreichen Einsatzes phasenstabil gekoppelter Diodenlaser zur Dunkelreso­
nanz-Spektroskopie in Laborexperimenten ist ein solcher Aufbau aufgrund der Menge an 
erforderlichen Optik und Hochfrequenzelektronik verhältnismäßig aufwendig. Auch we­
gen der Anfälligkeit der Phasenstabilisierung für akustische und mechanische Störungen 
sowie wegen des Platzbedarfes ist diese Lösung daher für eine Anwendung in der Pra­
xis unvorteilhaft. Ausgehend von diesen Überlegungen erscheint es sinnvoll, die Eignung 
vertikalemittierender Laserdioden (engl. kurz: VCSEL) für die Spektroskopie kohärenter 
Dunkelzustände in Cäsium zu untersuchen. Aufgrund ihrer intrinsischen Eigenschaften 
kann bei diesen Lasern auf die externe Gitterstabilisierung verzichtet und die aktive 
Phasenkopplung zweier Diodenlaser durch eine direkte Modulation des Injektionsstroms 
eines einzigen VCSELs ersetzt werden, wodurch der experimentelle Aufwand erheblich 
reduziert wird. Im Rahmen dieser Arbeit wurde erstmals ein solcher VCSEL-basierter 
Aufbau realisiert und erfolgreich zur Spektroskopie kohärenter Dunkelzustände in Cäsi­
um eingesetzt. 
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1 Physik kohärenter Dunkelzustände 

Kohärente Dunkelzustände lassen sich beispielsweise an einem sogenannten A-System be­
obachten, wie es in Abb. 1 skizziert ist. Zwei untere Zustände 11) und 12) werden durch 
zwei nahezu resonante, monochromatische Lichtfelder EI und E2 an einen gemeinsamen 
oberen Zustand 10) gekoppelt. Ein solches System ist zum Beispiel in den Atomen der 
Alkalimetalle zu finden, wobei 11) und 12) durch die zwei Hyperfein-Komponenten des 
3 1/ 2 Grundzustandes und 10) durch den angeregten Zustand P3/2 gegeben sind. Die Fre­
quenzen der Lichtfelder entsprechen dann denen der D 2-Linie des jeweiligen Elementes. 

Energie 

OLi 
1iQO 

y,~ 
10> 

12> 

Abbildung 1: Energieniveauschema des A-Systems 

Wird zuächst nur ein mit dem Übergang 11)-+10) resonantes Lichtfeld EI (Frequenz 
Wl rv Wal = Da - Dl ) eingestrahlt, so wird durch den Effekt des optischen Pumpens 
die atomare Besetzung in den nicht mit dem Lichtfeld wechselwirkenden Zustand 12) 
transferiert und man beobachtet trotz resonanter Anregung eines atomaren Übergangs 
nur eine geringe Absorption des Lichtes und somit reduzierte Fluoreszenzintensität. Regt 
man nun auch den Übergang 12)-+10) durch Einstrahlen eines zweiten Lichtfeldes mit 
Frequenz W2 an, so hebt dieses den Effekt des optischen Pumpens in den Zustand 12) 
teilweise wieder auf, und man beobachtet beim Durchstimmen der Frequenz W2 durch 
die Resonanzfrequenz W02 = Da - D2 des Übergangs einen Anstieg der Absorption und 
der Fluoreszenzintensität. Bei verschwindender Raman-Verstimmung 6R = 6 LI - h2 = 0 
der beiden Lichtfelder von der Zweiphotonenresonanz ist jedoch zusätzlich ein scharfer 
Einbruch der Absorption /Jeider Lichtfelder zu beobachten, was - je nach Betrachtungs­
weise - als "elektromagnetisch induzierte Transparenz" oder "Dunkelresonanz" bezeich­
net wird und durch den Prozeß des "coherent population trapping" (CPT) verursacht 
ist. Hierbei gelangt die atomare Besetzung durch spontane Emission aus 10) in einen 
als "kohärenter Dunkelzustand" bezeichneten Überlagerungszustand von 11) und 12), 
der aufgrund destruktiver Interferenz der Übergangsamplituden der beiden optischen 
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Übergänge nicht an die Lichtfelder koppelt und den die Atome daher nicht durch Ab­
sorption von Photonen verlassen können. Können die beiden Zustände 11) und 12) -
wie im Grundzustand der Alkalimetalle der Fall - nicht weiter zerfallen, so ist auch der 
kohärente Dunkelzustand langlebig, und es lassen sich extrem schmale Dunkelresonanzen 
beobachten. 

1.1 Theoretische Beschreibung 

Ein anschauliches Verständnis des CPT erhält man durch Betrachtung von Linearkombi­
nationen aus 11) und 12) [ARI96A, WYN98Aj. Bezeichnet Ho = L:j Ejlj) (jl mit j = O ... 2 

den Hamilton-Operator des ungestörten A-Systems und Ej = Sj cos(Wjt+(pj) mit j = 1, 2 
die Lichtfelder, so ist der Hamiltonoperator für die Wechselwirkung zwischen dem (ruhen­
den) Dreiniveau-Atom und den Lichtfeldern in der Drehwellennäherung gegeben durch 

wenn die Rabi-Frequenzen o'Rj = d~j . Sj/h eingeführt werden. Bildet man nun neue 
Zustände IC) und INC) aus 11) und 12), so sind diese im allgemeinen keine Eigenzustände 
von Ho und daher zeitabhängig: 

IC) 

INC) 

~e-iOlt (O,jn 11) + o'R2ei6HFstI2)) 

~e-iOlt (o'R21 1) - o'Rl ei6HFstI2)) (1) 

wobei G = Jlo'Rll 2 + lo'R21 2 und ßHFS = 0,1 - 0,2 die Grundzustandsaufspaltung ist . 
Mit der Phasendifferenz Llq; = CP2 - CP1 der Lichtfelder erhält man für die Übergangsma­
trixelemente: 

(OIHwwle) 

(OIHwwINe) 

2~ e-i((wl+oIlt+q;l) (lo'Rll2 + 10'R21 2e- i(8R t+6 <t» ) 

2~ e-i((Wl+Ol)t+q;Ilo'Rlo'R2 (1- e-i(8R t+6 <t» ) 

Für 8 R = 0 und Ll q; = 0 ist daher 

(OIHwwle) 

(OIHwwINe) 

hG e -i((Wl +oIlt+q;l) 
2 

0, 

(2) 

d. h. es sind keine optischen Übergänge zwischen den Zuständen INe) und 10) möglich. 
Ein Atom, das durch spontane Emission von 10) aus in INC) gelangt ist , bleibt also 
stets in INe) , während ein Atom im Zustand IC) durch Absorption eines Photons wie­
der nach 10) gelangen kann. Die experimentell zu erfüllende Bedingung für das CPT im 
Dunkelzustand INe) ist dabei , daß die Differenzfrequenz der Lichtfelder W2 - W1 exakt 
der Grundzustandsaufspaltung LlHFS entspricht, also eine verschwindende Ramanver­
stimmung 8 R = 0, sowie die feste Phasenbeziehung Llq; = 0 der Lichtfelder. 

Für eine vollständigere Beschreibung der Physik des CPT ist die Berücksichtigung des 
spontanen Zerfalls der einzelnen Zustände (')'1 und,2 in Abb. 1) und ihrer Dephasierun­
gen notwendig, was standardmäßig durch Verwendung des Dichtematrix-Formalismus 
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geschieht. In der Basis der Eigenzustände li) mit i = O ... 2 von Ho ist die Dichtematrix 
gegeben durch () = L:ipili)(il mit den Wahrscheinlichkeitenpi, das Atom im Zustand li) 
zu finden. Die Zeitentwicklung der Dichtematrix wird durch die von-Neumann-Gleichung 

in ~ ~ = [Ho + Hww, e] + R(} 

beschrieben, wobei die Relaxationsprozesse der einzelnen Dichtematrix-Komponenten in 
der Relaxationsmatrix R enthalten sind. Die sich hieraus ergebenden Bewegungsgleichun­
gen für die Komponenten der Dichtematrix zeigen, daß die Ausbildung des kohärenten 
Dunkelzustands in dieser Darstellung durch die Grundzustandskohärenzen (}12 vermittelt 
werden. Die Lebensdauer des kohärenten Dunkelzustands und damit die Linienbreite der 
Dunkelresonanz wird dabei im wesentlichen durch die Relaxationsrate f 12 der Grundzu­
standskohärenz bestimmt. Eine ausführliche Darstellung dieser Behandlung findet sich 
bei Arimondo [ARI96A] . 

Die (komplexe) makroskopische Polarisation j5 eines Mediums der Dichte N läßt sich aus 
der Spur über die stationäre Lösung der von-Neumann-Gleichung für die Dichtematrix 
als 

j5 = N Sp(d[J) = N (dQl(}Ol + d02 (}02) + c.c. 

berechnen. Da die Polarisation mit der Amplitude f des elektrischen Felds über die 
Beziehung j5 = tOX f verknüpft ist, lassen sich der Absorptionskoeffizient K;( w) und der 
Brechungsindex ry( w) . aus der erhaltenen Suszeptibilität X berechnen. Für kleine Werte 
von X erhält man aus 

1 i 
'T}(w) + i K;(W) = Jf+X ~ 1 + "23'?X + "28'X, 

daß der Absorptionskoeffizient durch die Imaginärteile der optischen Kohärenzen (}Oj, 

die Dispersion hingegen durch die Realteile bestimmt ist. Hiermit besteht eine Möglich­
keit , aus den Lösungen der Dichtematrix-Gleichungen den zu erwartenden Verlauf des 
Brechungsindex und des Absorptionskoeffizienten zu berechnen. 

1.2 Dunkelresonanzen in Cäsiumdampf 

Das in Abb. 2 dargestellte Termschema der D2-Linie von Cäsium weicht deutlich vom 
idealisierten A-System aus Abb. 1 ab. Zwar kann man in Abwesenheit äußerer Magnetfel­
der (Teilbild a) die Hyperfein-Komponenten F = 3 und F = 4 des Sl/TGrundzustandes 
mit den Zuständen 11) und 12) aus Kapitell.1 identifizieren, aber Zustand 10) besteht aus 
den vier Hyperfein-Komponenten des angeregten Zustands P3 / 2' Von diesen können auf· 
grund der Auswahlregeln für elektrische Dipolübergänge nur die Zustände P3/ 2 , F' = 3 
und P3/2, F' = 4 A-Systeme bilden, während P3/ 2 , F' = 2 und P3/ 2 , F' = 5 jeweils nur 
an einen der Grundzustände koppeln und daher zusätzliche Verlustkanäle für die Grund­
zustandskohärenz darstellen. Prinzipiell lassen sich diese Verluste vermeiden, wenn man 
die D]-Linie von Cäsium verwendet, da der in diesem Fall als oberer Zustand dienen­
de Zustand P1/ 2 lediglich die Hyperfein-Komponenten F' = 3 und F' = 4 aufweist. In 
der Praxis wird dies jedoch durch die mangelnde Verfügbarkeit geeigneter Laserdioden 
erschwert. 

Ein einfaches Experiment zur Spektroskopie kohärenter Dunkelzustände an Cäsium­
dampf ist in Abb. 3a skizziert. Die beiden Lichtfelder werden überlagert, kollinear durch 
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Abbildung 2: Energieniveauschema der D 2 -Linie von Cäsium. a) Ohne Magnet­
feld. b) Zeeman-Aufspaltung durch ein äußeres Magnetfeld; die Energieverschiebung 
ist nicht maßstäblich. 

eine thermischen Cäsiumdampf enthaltende Glaszelle geschickt und die transmittierte 
Intensität wird mit einer Photodiode detektiert. Wird die Frequenz von Lichtfeld EI 
konstant gehalten, so daß OLl ':::::' 0 ist, und die Raman-Verstimmung oRder Lichtfelder 
durch Variieren der Frequenz von Lichtfeld E2 durchgestimmt, so erhält man ein Spek­
trum der in Abb. 3b skizzierten Art, in dem die Dunkelresonanz als schmale Struktur 
erhöhter Transmission auf der breiten Absorptionslinie des optischen Übergangs zu er­
kennen ist. Im Folgenden soll nun der Einfluß einiger experimenteller Parameter auf die 
Form dieser Spektren am Beispiel der D 2-Linie von Cäsium diskutiert werden. 

1.2 .1 Äußere Magnetfelder 

Unter dem Einfluß eines äußeren Magnetfeldes (Abb. 2b) wird die Energieentartung der 
Zustände unterschiedlicher magnetischer Quantenzahlen mF aufgehoben. Dabei kann 
im Falle schwacher Magnetfelder die Zeeman-Aufspaltung im oberen p 3/ 2-Zustand ver­
nachlässigt werden, da die Ausbildung des kohärenten Zustands nach GI. 2 im we­
sentlichen durch die Ramanverstimmung OR bestimmt wird und nur schwach von den 
optischen Verstimmungen OLl und OL2 abhängt. Unter Beachtung der Auswahlregel 
ßm = 0, ±1 für 7r , a±-polarisiertes Licht (bezogen auf die Richtung des Magnetfeldes) 
lassen sich jeweils mehrere A-Systeme mit unterschiedlichen Zeeman-Niveaus bilden. In 
Abb. 2b ist als ein Beispiel eines der A-Systeme eingezeichnet, die für a+ -Polarisation 
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es-Zelle 

Lichtfelder 

Photodiode 

Abbildung 3: a) Einfaches Absorptionsexperiment zum Nachweis von Dunkelreso­
nanzen. b) R esultierendes Spektrum (nach [ScH95); die Nebenresonanzen sind durch 
Seitenbänder verursacht, die als Frequenzmarken dienten). 
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beider Lichtfelder möglich sind; entsprechende A-8ysteme koppeln in dieser Konfigura­
tion auch die Zustände IF = 3, m3 = m) und IF = 4, m4 = m) für jeweils gleiche Werte 
von m = - 2 . .. 3 aneinander. 

Die Zeeman-Aufspaltung der Grundzustände F = 3 und F = 4 führt auch zur Aufspal­
tung der Dunkelresonanz in mehrere Komponenten. In einem Magnetfeld mit Flußdichte 
B ist die Energie eines Zeeman-Niveaus IF, mF) des es-Grundzustandes nach der Breit­
Rabi-Formel gegeben durch 

wobei x = (gJ;;/t)J.LBB sowie f-LB das Bohrmagneton ist und gJ und gI die g-Faktoren des 
, HFS 

Elektrons und des Kernes sind. Im Grenzfall schwacher Magnetfelder (d. h. für x « 1) 
kann man die Energiedifl'erenz der Zustände 181/2, F = 3, m3) und 181 /2, F = 4, m4) 
durch lineare Näherung bestimmen und erhält damit als Difl'erenzfrequenzen für das 
Auftreten der Dunkelresonanzen 

Vernachlässigt man hierin den Kernbeitrag, so verschiebt die Lage der mit n = m4 + m3 
bezeichneten Dunkelresonanz im Raum der Difl'erenzfrequenzen 6.f mit einer Rate von 

Im Vergleich hierzu verschiebt die Zeeman-Komponente mit n = 0 ausschließlich durch 
den Einfluß des Kernbeitrags und daher mit einer Rate von 

MHz 
Xo::: 11,2 ~ = 0,003· X(l). (3) 
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Welche dieser möglichen Zeeman-Komponenten der Dunkelresonanz in einem Experi­
ment durch erlaubte Kopplungen auftreten, läßt sich für die jeweiligen experimentellen 
Parameter aus Symmetrieüberlegungen ableiten [WYN98B], wobei als relevante Größen 
die Polarisationen der Lichtfelder, der Winkel ß zwischen deren Ausbreitungsrichtung 
und dem Magnetfeld sowie der Puffergasdruck (siehe Kap. 1.2.3) zu berücksichtigen sind. 
Dieses Modell liefert neben den erlaubten Kopplungen auch die relativen Linienstärken 
der auftretenden Zeeman-Komponenten. Klassifiziert man die einzelnen A-Systeme mit 

den beteiligten Zuständen IS1/2' F = 3, m3) und IS1/2' F = 4, m4) nach q = m4 -m3, so 
erhält man für den Fall a+ -polarisierter Lichtfelder und einiger 10 mbar Puffergasdruck 
für die relativen Linienstärken dieser A-Systeme 

Sq=o cx cos2 ß 
Slql=l cx sin2 ß , 

d. h. für ein longitudinales Magnetfeld (ß = 0°) treten nur Kopplungen mit q = 0 auf, 
für ein rein transversales Magnetfeld (ß = 90°) nur solche mit q = ±1. Die Größe q be­
schreibt hierbei die Differenz der magnetischen Quantenzahlen der beiden unteren, durch 
den Zweiphotonenübergang gekoppelten Unterniveaus des Sl/TZustands, während die 

oben eingeführte Größe 6..m die Änderung von mF beim Einphotonenübergang zwischen 
einem unteren (51/ 2 ) und dem oberen (P3/2) Zustand beschreibt. 

1.2.2 Atomare Bewegung 

Wird die Spektroskopie kohärenter Dunkelzustände wie in Abb. 3a skizziert an Cäsi­
umdampf durchgeführt, so ist die thermische Bewegung der Atome zu berücksichtigen. 
Aufgrund dieser Bewegung sind die Frequenzen der Lichtfelder zur Anregung der Dunkel­
resonanzen für die Atome einer Geschwindigkeitsklasse im Dampf Doppler-verschoben. 
Da in die Raman-Resonanzbedingung zur Anregung der Dunkelresonanzen nur die Diffe­
renz der beiden Lichtfrequenzen eingeht, ist die resultierende Doppler-Verschiebung der 
Dunkelresonanz ebenfalls nur noch proportional zur Differenzfrequenz der Lichtfelder 
und nicht mehr zur optischen Frequenz. Zugleich sind aber für Atome, für die die Ra­
man-Resonanz bedingung nicht genau erfüllt ist, auch die Lichtfrequenzen weit von der 
optischen Resonanz verstimmt, so daß diese Atome also nur einen kleinen Beitrag zur Ge­
samtlinienstärke liefern. Im Experiment ist daher praktisch keine Dopplerverbreiterung 
der Dunkelresonanz zu bemerken. 

Die Situation ändert sich, wenn die beiden Laserstrahlen einen kleinen Winkel mit­
einander einschließen. In diesem Fall können auch deutlich Raman-verstimmte Atome 
trotzdem noch optisch resonant sein, und experimentell findet man dann eine dramati­
sche Zunahme der Dopplerverbreiterung auf 700 kHz bei einem Winkel von nur 1 mrad 
[ScH96]. Um schmale Resonanzen zu erhalten, ist also eine perfekte Parallelität der 
Lichtstrahlen erforderlich. Diese läßt sich auf einfache Weise durch Einkoppeln beider 
Lichtfelder in dieselbe optische Faser erreichen; beim Austritt aus der Faser sind sie dann 
perfekt überlagert. Im Rahmen dieser Arbeit wurden die Lichtfelder durch Modulation 
der Emissionsfrequenz eines einzigen Lasers gewonnen, so daß beide Strahlen identische 
Strahlgeometrie aufwiesen und automatisch bestmöglich überlagert waren. 

Die mittlere freie Weglänge der Cäsiumatome im Dampf ist bei weitem größer als der 
in Experimenten typischerweise verwendete Strahldurchmesser d von wenigen Millime­
tern, so daß die Atome den Strahl weitgehend ungehindert durchqueren können. Für 
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Atome mit einer thermischen Geschwindigkeit Vi. = J2kTjmcs ~ 192mjs senkrecht 
zum Lichtstrahl wird die Wechselwirkungs zeit mit dem Lichtfeld daher auf wenige 10 J-lS 

begrenzt, was bei einem Gauß-förmigen Strahlprofil mit dem Durchmesser d = 2 mm zu 
einer Durchflugverbreiterung der Dunkelresonanz von 

V2ln2 Vi. 
b.fp\ug ~ 7rd ~ 30 kHz 

führt [TH080]. Diese Durchflugverbreiterung kann durch Zugabe eines Puffergases wir­
kungsvoll reduziert werden. 

1.2.3 Puffergas 

Der Einfluß von Neon als Puffergas auf Dunkelresonanzen in Cäsiumdampf wurde be­
reits ausführlich untersucht [BRA96, BRA97]. Ständige Stöße mit den Puffergasatomen 
bewirken, daß die Cäsiumatome abgelenkt und in ihrer Bewegung behindert werden. 
Hierbei eignet sich Neon als Puffergas, da es als Edelgas mit seiner abgesättigten Elek­
tronenkonfiguration chemisch träge und unpolar ist. Die Stöße zwischen den Atomen 
bewirken folgendes: 

• Die Stöße zwischen Cäsium- und Neonatomen führen zu einer Stoßrelaxation der 
Grundzustandskohärenz. Da jedoch beide Elemente Grundzustandswellenfunktio­
nen sphärischer Symmetrie besitzen, sind die Stoßquerschnitte für orientierungs­
ändernde Stöße um viele Größenordnungen kleiner als die entsprechenden gaski­
netischen Streuquerschnitte, so daß ein Cäsiumatom mehrere 107 Stöße erfahren 
kann, bevor die Grundzustandskohärenz relaxiert . 

• Wird die freie Weglänge der Cäsiumatome aufgrund der Stöße mit dem Puffer­
gas viel kleiner als der Durchmesser des verwendeten Lichtstrahis, so wird die 
Bewegung der im Dunkelzustand befindlichen Atome durch einen Diffusionspro­
zeß bestimmt, der eine schnelle Durchquerung des Strahls durch die Atome ver­
hindert, wodurch die Durchflugverbreiterung der Dunkelresonanzen stark redu­
ziert wird. Mit einer Diffusionskonstanten von D = 1010 . Da mbarjp mit Da = 

(0,153 ± 0,014) . 10- 4 J-lmjs [BEv71] erhält man die mittlere freie Weglänge von 
Cäsium in Neon aus 

3D mbar 
Af = - = 196J-lm·--

VCs P 
(4) 

in Abhängigkeit vom Druck p des Puffergases, wobei VCs = 236 mjs die mittlere 
Geschwindigkeit thermischer Cäsiumatome bezeichnet. Schon bei einem Neondruck 
von nur 1 mbar beträgt die freie Weglänge der Cäsiumatome nur noch A f ~ 0,2 mm 
und liegt damit unter den typischerweise verwendeten Durchmessern des Latier­
strahls. 

Das Zusammenspiel dieser Effekte bewirkt die in Abb. 4a dargestellte Abhängigkeit 
der Linienbreite der Dunkelresonanz vom Puffergasdruck [BRA96, BRA97]. Bei einem 
Druck von etwa 50 mbar findet sich ein flaches Minimum der Linienbreite, während für 
steigenden Druck wieder ein langsames Anwachsen der Linienbreite bemerkbar ist , das 
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Abbildung 4: Beeinflussung der Dunkelresonanz-Spektren durch Neon als Puffergas 
[BRA97j. a) Abhängigkeit der Linienbreite vom Puffergasdruck . • : M eßdaten bei La­
serintensitäten zwischen 1 f.t W/cm2 und 11 f.t W/cm2 . - : Berechnete Theoriekurve. 
b) Verschiebung der Resonanzfrequenz mit dem Puffergasdruck. 

durch Stoßverbreiterung verursacht wird. Unter Verwendung eines experimentellen Auf­
baus mit zwei phasenstabilisierten Diodenlasern wurden bei den in Abb. 4a vorgestellten 
Messungen Linienbreiten von nur 42 Hz erreicht. 

Die Wechselwirkung zwischen Cäsiumatomen und dem Puffergas führt auch zu einer 
Verschiebung der Hyperfeinzustandsniveaus des Grundzustandes im Cäsium, so daß eine 
Verschiebung der Dunkelresonanz zu höheren Raman-Verstimmungen beobachtet wird. 
Experimentell wurde für diese Verschiebung eine lineare Abhängigkeit vom Puffergas­
druck mit einer Verschieberate von (480 ± 10) Hzj(mbar Neon) gefunden [BRA97], was 
mit dem Vergleichswert von (452 ± 20) Hzj(mbar Neon) aus Mikrowellen-Messungen 
[BEV81] gut übereinstimmt (Abb. 4b). 

1.2.4 Einfluß der Lichtintensität 

. Bei der spektroskopischen Untersuchung von Atomen werden diese stets von dem zur 
Untersuchung verwendeten Lichtfeld beeinflußt. Die Intensität dieses Lichtfeldes wirkt 
sich dabei in zweierlei Weise auf das beobachtete Spektrum aus: 

• Die Absorption von Photonen durch das Atom führt zu einer Umverteilung der 
Besetzung der atomaren Niveaus, die um so ausgeprägter ist, je höher die Intensität 
des treibenden Lichtfeldes ist. Bei einem Zweiniveau-System führt dies zu einer mit 
der Lichtintensität zunehmenden Sättigungsverbreiterung der homogenen Linie, 
da der atomare Übergang in der Linienmitte durch die stärkere Ankopplung des 
Lichtfeldes stärker gesättigt wird als an den Linienflügeln. Im Falle des CPT im 
A-System findet man experimentell ein lineares Anwachsen der Linienbreite der 
Dunkelresonanz bei steigender Intensität [BRA96, AKU91] . 

• In Analogie zur Verschiebung der atomaren Energieniveaus durch ein konstantes 
elektrisches Feld ("Stark-Effekt") führt auch ein elektrisches Wechselfeld, wie es 
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mit einem Lichtfeld gegeben ist, zu einer Energieverschiebung der atomaren Ni­
veaus und damit auch zu einer Verschiebung der Übergangsfrequenzen ("dynami­
scher Stark-Effekt", engl. "AC-Stark-Shift"). Für ein resonantes Lichtfeld ist diese 
Frequenzverschiebung proportional zur Lichtintensität und zur Stärke des atoma­
ren Übergangs; für die Abhängigkeit der Stark-Verschiebung von der optischen 
Verstimmung erwartet man in einem idealen Zweiniveausystem einen dispersiven 
Verlauf. 

Für den dynamischen Stark-Effekt bei Dunkelresonanzen ist zu beachten, daß der 
nicht an das Lichtfeld koppelnde Zustand INC) selber keine Verschiebung durch das 
Lichtfeld erfahren kann, während die Linienmitte der Transmissionskurve verscho­
ben wird. Eine experimentelle Untersuchung an Dunkelresonanzen in thermischem 
Cäsiumdampf bestätigte die Proportionalität der Frequenzverschiebung der Zee­
man-Komponente mit n = 0 zur Lichtintensität in quantitativer Übereinstimmung 
mit einer Modellrechnung auf der Basis einer analytischen Lösung der Dichtema­
trix-Gleichungen für die Besetzung no des angeregten Zustands 10) [GRI99]. Durch 
die Zugabe von Neon als Puffergas läßt sich die Verschiebungsrate ßf/ ßI der Re­
sonanz mit der Lichtintensität auf etwa ein Drittel der Verschiebungsrate für den 
Fall reinen Cäsiumdampfes reduzieren. Dies stellt einen interessanten Aspekt im 
Hinblick auf Präzisionsmessungen mit Dunkelresonanzen dar, da sich somit durch 
die Zugabe von wenigen Millibar Neon sowohl durch Intensitätsschwankungen ver­
ursachte Frequenzverschiebungen als auch die Linienbreite der Resonanz verringern 
lassen. 

1.2.5 Lichtfelder endlicher Bandbreite 

Aufgrund schneller Phasenfluktuationen in den verwendeten Lichtquellen sind auch die 
schmalbandigsten experimentell verfügbaren Lichtfelder nie wirklich monochromatisch, 
sondern weisen eine endliche Bandbreite auf. Diese Bandbreite führt zu einer verstärkten 
Relaxation f 12 der Grundzustandskohärenz und damit zu einer Verbreiterung der Dun­
kelresonanz. Mit den Bandbreiten 6.Ll und D.L2 der verwendeten Lichtfelder erhalten 
Dalton et al. [DAL82] eine modifizierte Relaxationsrate fb der Grundzustandskohärenz 

wobei 6.L1 ,L2 die kreuzkorrelierte Bandbreite der bei den Lichtfelder ist. Diese Verbrei­
terung läßt sich unterdrücken, wenn eine Korrelation der Phasenfluktuationen beider 
Felder sichergestellt werden kann. Experimentell kann dies z. B. durch aktive Phasen­
stabilisierung zweier Laser erreicht werden [WYN98A], oder aber indem man beide Felder 
durch Modulation aus dem von einer einzigen Quelle emittierten Licht erzeugt (vgl. Kap. 
5.1). In diesem Fall ist 6.Ll ,L2 = 6.L1 = 6. L2 , so daß keine zusätzliche Verbreiterung der 
Dunkelresonanz bewirkt wird. 
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2 Vertikaldiodenlaser 

Vertikalemittierende Diodenlaser (engl. V ertical C avity Surface Emitting Laser, kurz: 
VCSEL) wurden in letzter Zeit für Anwendungen in der Telekommunikation entwickelt. 
Mit der Standardisierung des Wellenlängenbereiches von 780 - 860 nm für die Datenüber­
tragung über kurze Distanzen, die sogenannten)) local area networks", sind nun außer für 
die Standard-Wellenlängen von 1,3- 1,55 f.Lm auch VCSEL mit Emissionswellenlängen 
der D2-Linien von Cäsium und Rubidium verfügbar und können für die Spektroskopie 
dieser beiden Elemente eingesetzt werden. Die Verwendung von VCSELn bietet hierbei 
den Vorteil, daß sich mit ihnen aufgrund ihrer hohen Modulationsbandbreite von bis zu 
10 GHz [KIN98] mit geringem experimentellem Aufwand durch einfache Modulation des 
Injektionsstromes zwei atomare Übergänge kohärent treiben lassen; insbesondere liegt die 
Hyperfeinaufspaltung der Grundzustände von Cäsium bzw. Rubidium innerhalb dieser 
Modulationsbandbreite. 

2.1 Grundlegende Eigenschaften 

8 IJ 

n-Kontakt 
n-GaAs oxidierte 

aktive 
Schicht 

Substrat Strom blende Emission aktive Zone 

Abbildung 5: Schematischer Aufbau von Halbleiterlasern. a) VCSEL mit selektiv 
oxidierter Stromblende. b ) Kantenemittierende Laserdiode. 

Ein VCSEL zeichnet sich gegenüber einem kantenemittierenden Diodenlaser zunächst 
durch seine Emissionsrichtung senkrecht zur Wafer-Oberfläche aus (siehe Abb. 5) , was 
eine Reihe von Anforderungen an den Laseraufbau stellt und die Eigenschaften des Lasers 
in charakteristischer Weise beeinflußt: 

• Die aktive Schicht im VCSEL ist nur etwa 10 - 30 nm dick und damit sehr kurz im 
Verhältnis zur Länge von etwa 300 f.Lm der aktiven Zone in einem Kantenemitter. 
Um auf dieser kurzen Strecke ausreichend große Verstärkung zu erzielen, werden 
in der aktiven Schicht Quantenfilm-Strukturen verwendet. Weiterhin muß der In­
jektionsstrom optimal durch das aktive Volumen geleitet werden, was zum Beispiel 
durch selektive Oxidation [JÄE97, JUN97] erreicht werden kann. Bei diesem Ver­
fahren wird in einer nah über der aktiven Schicht befindlichen AIAs-Schicht durch 
teilweise Oxidation des Al-Anteils zu AlxOy eine ringförmige, nicht leitende Blen­
de geschaffen, die den Injektionsstrom auf das aktive Volumen konzentriert. Da 
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die isolierende Blende dabei auf eine dünne Schicht beschränkt ist, bleiben der 
elektrische Gesamtwiderstand und damit die Ohmsehen Verluste gering, und die 
Schwellenströme dieser Art von VCSEL sind sehr niedrig « ImA). 

• Da die optische Verstärkung pro Umlauf wegen der kurzen aktiven Zone beim 
VCSEL typischerweise nur ca. 1 % beträgt, sind hochreflektierende Resonator­
spiegel notwendig, um ausreichende Photonendichten für stimulierte Emission zu 
erhalten. Daher verwendet man auf die Emissionswellenlänge des VCSEL abge­
stimmte Bragg-Reflektoren mit Reflektivitäten von über 99%, während die bei 
kantenemittierenden Laserdioden ausreichende Reflektivität einer unbeschichteten 

GaAs/Luft-Grenzfläche lediglich u:~~n 2 = 55 % beträgt. Diese Bragg-Reflekto­
ren müssen zusätzlich einen geringen Serienwiderstand aufweisen, um die Ohm­
sehen Verluste des durch sie fließenden Injektionsstroms gering zu halten. 

• Die effektive Länge des von den Bragg-Reflektoren gebildeten Resonators beträgt 
nur wenige Mikrometer; der freie Spektralbereich des Resonators ist daher so groß, 
daß nur eine einzige longitudinale Resonatormode im Verstärkungsprofil der akti­
ven Schicht liegt und VCSEL daher konstruktionsbedingt nur auf dieser einen lon­
gitudinalen Resonatormode oszillieren können [JuN97, CHA98]. Durch Kontrolle 
der Resonatorlänge bei der VCSEL-Produktion läßt sich die Emissionswellenlänge 
des fertigen Lasers gezielt festlegen. Die bei kantenemittierenden Diodenlasern für 
den Betrieb auf einer einzelnen longitudinalen Mode notwendige externe Stabili­
sierungsoptik entfällt hierdurch, und die Emissionswellenlänge eines VCSEL kann 
über die Injektionsstromstärke bequem und ohne Modensprünge, also vollständig 
kontinuierlich, über weite Bereiche durchgestimmt werden. 

• Der Querschnitt des emittierten Lichtfeldes wird durch die Form des gesamten 
VCSEL und der AlxOy-Blende bestimmt, wobei der Durchmesser der Oxidblen­
de typischerweise wenige Mikrometer beträgt. Die Verwendung runder VCSEL 
hat daher auch einen runden Strahlquerschnitt zur Folge, was eine verlustarme 
Fasereinkopplung ermöglicht [JuN97]. Hierbei ist jedoch zu beachten, daß die 
transversale Modenstruktur nur für kleine Blendendurchmesser aus einer reinen 
TEMoo-Mode besteht; bei größeren Blendendurchmessern und steigenden Injekti­
onsströmen können auch höhere transversale Moden anschwingen [KIN98]. 

• Die Polarisationsrichtung des von einem runden VCSEL emittierten Lichtes ist 
nicht fest vorgegeben, sondern kann Sprünge aufweisen. VCSEL-Strukturen mit 
fest vorgegebener Polarisationsrichtung sollten sich zwar durch Brechung der Re­
sonatorsymmetrie erreichen lassen, zum Beispiel durch VCSEL mit elliptischem 
Querschnitt, doch bislang ist diese Technik noch nicht ausgereift [CHA98]. 

• Durch die hohe Photonendichte im Resonator und ihre kleinen geometrischen Ab­
messungen können VCSEL Modulationsbandbreiten von über 10 GHz aufweisen 
[KIN98], wodurch sie in dieser Beziehung den Kantenemittern überlegen sind (sie­
he auch Kap. 3). 

• Die Laserbandbreite eines VCSEL ist mit einigen 10 MHz deutlich größer als die 
eines freilaufenden kantenemittierenden Diodenlasers (für eine genauere Untersu­
chung der Laserbandbreite siehe Kap. 2.2.3). 
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Abbildung 6: Tempemtumbhängigkeit des Injektionsstromes für resonante Anregung 
der F = 3-Komponente der Cäsium D2 -Linie, gemessen mit dem in den Experimenten 
verwendeten VCSEL. 

2.2 Ein VCSEL-Lasersystem für die Spektroskopie 

Um ein für spektroskopische Zwecke geeignetes Lasersystem zu erhalten, wurde ein 
VCSEL-Prototyp mit selektiv oxidierter Stromblende [JuN97] mit einer Emissionswel­
lenlänge von A = 852 nm aus seinem Wafer herausgetrennt und in ein Messinggehäuse 
eingesetzt. Über Bondingdrähte ist der VCSEL-Chip mit den Kontakten eines an diesem 
Gehäuse befindlichen SMA-Steckers verbunden, der ein einfaches Zuleiten des Injektions­
stroms mittels Standardkabeln erlaubt. Zum Schutz des Laserchip vor äußeren Einflüssen 
ist das Gehäuse mit einem Deckglas abgedeckt, wie es in der Mikroskopie eingesetzt wird. 
Das gesamte Lasergehäuse ist mit gutem thermischem Kontakt auf einem Kupferblock 
befestigt, dessen Temperatur von einem elektronischen Regelkreis über ein Peltierele­
ment gesteuert wird. Auf diese Weise wird eine Temperaturstabilität des Lasergehäuses 
von etwa 3 mK erreicht, wodurch Schwankungen der Emissionswellenlänge aufgrund von 
Driften der Lasertemperatur verhindert werden. 

Der für den Betrieb des VCSEL benötigte Injektionsstrom von wenigen mA wird von 
einer speziell modifizierten und für Ströme von unter 5 mA ausgelegten Version einer re­
gelbaren, rauscharmen Stromquelle geliefert, wie sie in ähnlicher Form auch bei kante ne­
mittierenden Diodenlasern verwendet wird. Eine langsame (::; 1 kHz) und präzise Varia­
tion der Stromstärke zum Durchstimmen des Lasers wird dabei über einen Steuereingang 
ermöglicht. Dieser Gleichstromkomponente kann in einem handelsüblichen "Bias-T" ein 
hochfrequentes Modulationssignal überlagert werden. Ein Bias-T besteht im wesentli­
chen aus einer Induktivität im Gleichstrom-Eingang und einem kapazitiv gekoppelten 
Hochfrequenzeingang, wodurch störende Einkopplungen von einer Signalquelle auf die 
jeweils andere verhindert werden. Die für RF-Frequenzen optimierte Bauform des Bias-T 
gewährleistet dabei eine verlust arme Übertragung des Modulationssignals auf das Aus­
gangssignal. 

Der vom Laser emittierte, aufgrund von Beugung an der Austrittsblende stark divergen-
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te Lichtstrahl wird mit einer achromatischen Linse kollimiert und zur Unterdrückung 
optischer Rückkopplung in die Laserdiode durch einen Faraday-Isolator geleitet. Durch 
die hochreflektierenden Resonatorspiegel sind VCSEL zwar vergleichsweise unempfind­
lich auf optische Rückkopplung, jedoch wurde in den hier beschriebenen Experimenten 
eine geringe Restempfindlichkeit festgestellt. Diese ist darauf zurückzuführen, daß durch 
die geringe Photonenanzahl im kurzen Resonator des VCSEL schon wenige in den Re­
sonator gelangte Photonen ausreichen, um die Laseroszillation merklich zu stören. Dies 
läßt sich durch den Einsatz des Faraday-Isolators aber wirkungsvoll unterdrücken. 

Mit diesem Aufbau stand bei einer Temperatur von 17, 8°C und einem Injektionsstrom 
von ~ 1.2 mA zur resonanten Anregung der F = 3-Komponente der Cäsium D2-Linie 
eine Ausgangsleistung des VCSEL von P = 275 p,W zur Verfügung. Durch eine Reduk­
tion der Lasertemperatur auf 14, 6°C konnte eine Steigerung der Ausgangsleistung für 
die Anregung der F = 3-Komponente auf P = 650 p,W erreicht werden. Dieser Anstieg 
ist in erster Linie auf das mit abnehmenden Lasertemperaturen einhergehende Anstei­
gen des für eine bestimmte Emissionswellenlänge ). erforderlichen Injektionsstroms h, 
zurückzuführen, wie es in Abb. 6 für die Injektionsströme zur resonanten Anregung der 
Cäsium D 2-Linie dargestellt ist. Eine weitere Steigerung der Ausgangsleistung durch 
Betreiben des Lasers bei tieferen Temperaturen war mit dem zur Verfügung stehenden, 
nicht luftdicht gekapselten VCSEL-Prototypen nicht möglich, da bereits bei Tempera­
turen von 13°C Luftfeuchtigkeit auf dem Lasergehäuse kondensierte und daher auch die 
Gefahr von Kondensation direkt auf dem Laserchip bestand. Würde die Laserdiode ent­
sprechend gekapselt, sollte ein weiteres Absenken der Lasertemperatur und damit eine 
weitere Steigerung der Ausgangsleistung problemlos möglich sein. 

2.2.1 Frequenzstabilisierung des VCSEL 

Durch den Betrieb des VCSEL bei Injektionsströmen von unter 3 mA sind die Anfor­
derungen an die absolute Stabilität der Stromquelle deutlich höher als bei den üblichen 
Kantenemittern (typische Injektionsströme etwa 50- 200 mA). Erschwerend kommt noch 
hinzu, daß für den VCSEL eine Durchstimmrate der Emissionsfrequenz von 340 GHz/mA 
gemessen wurde, während sie z. B. bei freilaufenden kantenemittierenden Diodenlasern 
etwa 3 GHz/mA beträgt und durch den Einfluß der optischen Rückkopplung mit Hilfe 
eines Gitters auf etwa 1 GHz/mA reduziert werden kann [BRA96]. Dies bedeutet aber 
auch eine 340-fach höhere Anfälligkeit des VCSEL für elektrische Störsignale, wie sie z. 
B. durch Einstreuen der Netzfrequenz in die Stromregelung verursacht werden können, 
und bereits Schwankungen des Injektionsstroms von nur 150 nA verursachen Änderungen 
der Emissionsfrequenz des VCSEL um etwa 50 MHz. Um dennoch optimale Frequenz­
stabilität zu erreichen, wird die Frequenz des VCSEL mit Hilfe einer elektronischen 
Regelschleife auf die Flanke einer Cäsium-Absorptionslinie stabilisiert. Zu diesem Zweck 
wird ein kleiner Teil des vom VCSEL emittierten Lichtes mit einem Glasplättchen aus 
dem Hauptstrahl ausgekoppelt, durch eine mit Cäsiumdampf gefüllte Zelle geleitet und 
die transmittierte Intensität mit einer Photodiode detektiert (Abb. 7a). Liegt die Fre­
quenz 1 des Laserlichtfeldes im Bereich der Flanke einer Absorptionslinie (Abb. 7b), so 
verursacht eine Abweichung 1a - 1s der Laserfrequenz von ihrem Sollwert fs , der durch 
die Vorgabe eines Wertes 18 für die transmittierte Intensität festgelegt wird, eine Ände­
rung der transmittierten Intensität um l a - I s . Im Bereich annähernd linearen Verlaufes 
der Absorptionsflanke kann man von Vorzeichen und Betrag der Intensitätsabweichung 
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Abbildung 7: Frequenzstabilisierung eines Lasers mit einer elektronischen Regel­
schleife: a) Skizze des A l1/baus. b) Schema zur Prequenzdetektion an der Flanke einer 
Absorptionslinie. 

auf das Vorzeichen und den Betrag der Frequenzabweichung schließen, so daß die von 
der Photodiode detektierte Intensitätsabweichung vom Sollwert als Fehlersignal für eine 
Regelschleife verwendet werden kann. Diese Regelschleife reguliert den Injektionsstrom 
des Lasers stets so, daß dieses Fehlersignal minimiert wird, wodurch eine Stabilisierung 
der Laserfrequenz auf ihren Sollwert fs erreicht wird. 

Betrachtet man die zeitlichen Schwankungen im Absorptionssignal des auf die Linienfian­
ke stabilisierten Lasers, so kann man hieraus Hinweise auf dessen Frequenzstabilität ge­
winnen. Dazu wurde ein Teil des durch die Cäsiumdampfzelle des Stabilisierungsaufbaus 
transmittierten Lichtes mit einem Strahlteiler auf eine zweite Photodiode geleitet, das 
Fourier-Spektrum des Absorptionssignals mit einem Fast-Fourier-Transformation-Spek­
tralanalysator (FFT) aufgenommen und die Wurzel au der spektralen Rauschleistungs­
dichte gegen die Fourier-Frequenz aufgetragen. Aus den so erhaltenen Spektren in Abb. 
8 kann man eine durch die Regelschleife erreichbare Reduktion des Frequenzrauschens 
um bis zu 2 Größenordnungen für Frequenzen unterhalb von etwa 4 kHz entnehmen. Bei 
Frequenzen von etwa 5 kHz führt die Regelschleife zu keiner Rauschunterdrückung ge­
genüber dem freilaufenden Laser, ebenso bei den ausgeprägten Störungen nahe 50 kHz. 
Die Spitzen bei Vielfachen von 50 Hz zeigen Restinstabilitäten durch Einstreuen der 
Netzfrequenz in die Regelelektronik an. 

Die durch die aktive Regelung erreichte mittlere Amplitude 6..f der Frequenzfiuktua­
tionen läßt sich aus der Amplitudenfiuktuation des Absorptionssignals an der Flanke 
des Dopplerberges abschätzen. Unter der Annahme einer Gauß-förmigen Absorptions­
linie der Breite f = 600 MHz (Doppler-Breite der Cs-D2-Linien) und einer Amplitu­
de A erhält man die Steigung der Linienfianke auf halber Höhe der Absorptionsli­
nie aus der Ableitung der Gauß-Kurve zu ~1 = 21n2A/f. In linearer Näherung gilt 

~1 ~ 6..A/6..f , so daß man mit einer gemessenen Sehwankungsamplitude.6.A des Ab­
sorptionssignals von .6.A/ A = 0, 1 ± 20% eine Schwankungsbreite der Laserfrequenz von 
6..f ~ (6..A/A)f /(21n 2) = (43 ± 9) MHz erhält. 
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Abbildung 8: FFT-Spektren des Absorptionssignals zur Frequenzstabilisierung des 
VCSEL . .. . : Ohne aktive Stabilisierung; -: bei geschlossener Regelschleife. Die Mit­
telungsbandbreite war 1,95Hz bei O~800Hz, 31,25Hz bei 1 ~1 2,5kHz und 125 Hz bei 
12,5~50 kHz. 

2.2.2 Störungen kleiner elektrischer Signale: Erdschleifen 
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Aufgrund der kleinen Injektionsströme zum Betrieb des VCSEL und seiner hohen Durch­
stimmrate können schon geringste Störungen der Regelelektronik deutliche Instabilitäten 
der Emissionsfrequenz verursachen. Als ein Beispiel für die Ursachen solcher Störungen 
sollen hier die Erdschleifen diskutiert werden. Eine ausführliche Behandlung verschie­
dener Methoden zur Vermeidung von Störungen in elektronischen Systemen findet man 
beispielsweise bei Ott [OTT88]. 

Erdschleifen können gebildet werden, wenn die Massepotentiale mehrere elektronischer 
Geräte sowohl über die Masse der Signalleiturigen als auch über den Erdungsleiter der 
Netzleitungen miteinander verbunden sind. In Abb. 9a ist ein solcher Fall für den hier 
realisierten Aufbau des VCSEL-Lasersystems skizziert. Die Verbindung der Massepo­
tentiale der Stromregelung und des Frequenzgenerators über die VCSEL-Masse bildet 
zusammen mit den Erdungsleitungen der beiden Geräte eine Leiterschleife, in der durch 
zeitveränderliche Magnetfelder Störspannungen Uind induziert werden können. Diese be­
wirken, daß zwischen den Massepunkten der Laserdiode und der Stromregelung Po­
tentialschwankungen auftreten, die einen zusätzlichen Stromfluß über die Masseleitung 
und somit Fluktuationen des durch die Laserdiode fließenden Stroms verursachen. Diese 
Störungen lassen sich durch das Auftrennen der Erdschleife wirkungsvoll unterdrücken, 
was in diesem Fall durch den Batteriebetrieb der Stromregelung erreicht werden konnte 
(Abb. 9b). Die zur Kontrolle der Frequenzstabilität des Lasers verwendeten Monitor­
signale der Stromregelung wurden über Optokoppler an die Anzeigegeräte geleitet , so 
daß hier ebenfalls keine direkten Verbindungen zum Massepotential der Netzleitllngen 
entstanden. 

Durch den Umbau der Stromregelung des VCSEL auf Batteriebetrieb konnte die Fre­
quenzstabilität auf eine Schwankungsbreite von etwa 6.f :::: 20 MHz verbessert werden. 
Die in dieser Arbeit vorgestellten Daten wurden jedoch alle noch mit der über die Netz­
spannung betriebenen Stromregelung aufgenommen. 
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Abbildung 9: Erdungsschema des frequenzmodulierten Lasers. a) Bei B etrieb am 
Stromnetz des Labors bilden die Masseleitungen der Geräte eine Erdschle'~fe , in die 
Störspannungen induziert werden. b) Durch den Batteriebetrieb des VCSELs wird die 
Erdschleife aufgebrochen und die Störspannung reduziert. 

2.2.3 Nichtlineare Spektroskopie 

VCSEL erscheinen aufgrund ihrer verhältnismäßig großen Laserbandbreite von einigen 
10 MHz und ihrer geringen Ausgangsleistung von wenigen Milliwatt als denkbar unge­
eignet für den Einsatz in der hochauflösenden nichtlinearen Spektroskopie, wie zum Bei­
spiel der Sättigungsspektroskopie. Mit dieser Methode lassen sich bei Verwendung von 
gitterstabilisierten kantenemittierenden Diodenlasern, die Laserbandbreiten von weni­
gen 100 kHz aufweisen, dopplerfreie Spektren der Cäsium-D2-Linie gewinnen, in denen 
die Linienbreite der einzelnen Komponenten im wesentlichen der natürlichen Linienbrei­
te von 5,3 MHz entspricht. Im Folgenden soll nun demonstriert werden, daß sich auch 
mit den in dieser Beziehung eher benachteiligten VCSELn Sättigungsspektren der Cäsi­
um-D2-Linie erzielen lassen, die zum einen die Hyperfeinstruktur des angeregten P3/T 
Zustands weitgehend auflösen und andererseits eine Abschätzung der Laserbandbreite 
ermöglichen. 

Das Prinzip der Sättigungsspektroskopie läßt sich am Beispiel eines idealisierten Zwei­
niveau-Atoms mit einer Übergangsfrequenz Wo (im Ruhesystem des Atoms) einfach ver­
stehen. Der zu untersuchende atomare Übergang wird durch die Absorption eines re­
sonanten PumpstrahIs (Frequenz W = Wo; Strahl 1 in Abb. 10) so stark gesättigt, daß 
die nichtlineare Abhängigkeit des Absorptionskoeffizienten von der Lichtintensität zum 
Tragen kommt. Die Absorption eines Teststrahls (2) gleicher Frequenz w wird dadurch 
gegenüber der Absorption durch nicht-gesättigte Atome merklich reduziert. Werden die 
beiden Lichtstrahlen - wie in Abb. 10 dargestellt - antiparallel durch eine mit ther­
mischem, atomarem Dampf gefüllte Zelle geleitet , so sind die Frequenzen Wl und W2 

der Lichtfelder im Ruhesystem eines Atoms mit der Geschwindigkeit VII parallel zum 

Wellenvektor k~ des Teststrahls durch den linearen Dopplereffekt gegeben als 

Wj 

und W2 

W+ kV11 

w-kvil' 

Stimmt man nun die Frequenz w der Lichtfelder durch die Resonanz, so sättigt für 
w =I Wo der P umpstrahl die Atome der Geschwindigkeitsklasse mit VII = (wo - w)jk, 
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Abbildung 10: Experimenteller Aufbau zur Sättigungsspektmskopie mit einem 
VCSEL 
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während der Teststrahl durch die ungesättigten Atome der Geschwindigkeitsklasse mit 
VII = (w - wo)/k starke Absorption erfährt. Lediglich für die Laserfrequenz w = Wo 
sind beide Lichtfelder mit Atomen ein und derselben Geschwindigkeitsklasse (vII = 0) 
resonant, was zu verminderter Absorption des Teststrahls führt. Man erhält auf diese 
Weise also ein Absorptionsspektrum, das aus einem breiten Doppler-Untergrund mit 
einem schmalen, dopplerfreien Einbruch der Absorption bei der Resonanzfrequenz des 
atomaren Überganges besteht. Für reale Atome wie z. B. auch im Fall von Cäsium kann 
ein Sättigungsspektrum aufgrund der Existenz mehrerer Unterniveaus im angeregten 
Zustand auch weitaus mehr Struktur aufweisen. Eine Übersicht über die im Fall von 
Cäsium auftretenden Effekte ist bei Schmidt zu finden [ScH96] . 

Die Experimente zur Sättigungsspektroskopie wurden mit einem einfachen Aufbau nach 
Abb. 10 an thermischem Cäsiumdampf durchgeführt. Der von der Laserdiode emittierte, 
kollimierte Strahl wurde mit einem Glasplättchen (GP) in einen Pumpstrahl und einen 
Teststrahl mit einem Intensitätsverhältnis von h/ h ~ 11,6 aufgespalten. Die beiden 
Strahlen wurden in einer thermischen Cäsiumdampf enthaltenden Glaszelle gegenläufig 
zueinander überlagert, wobei sie einen Restwinkel von a ~ 0,5° miteinander einschlos­
sen. Die Wellenlänge des VCSEL wurde über eine Dreiecksmodulation des Injektionsstro­
mes durch die D 2-Linie gestimmt und die transmittierte Intensität des Teststrahls mit 
einer vorgespannten Photodiode detektiert. Abb. 11 zeigt als ein Beispiel ein so gemes­
senes Sättigungsspektrum der F = 4 Komponente der Cäsium D 2-Linie, deren Struktur 
fast vollständig aufgelöst werden kann. Lediglich die mit einem Pfeil bezeichnete Linie, 
die sich aus dem Übergang F = 4 -+ F' = 4 und der nur 25 MHz entfernt liegenden 
Crossover-Resonanz F = 4 -+ F' = 4,5 zusammensetzt, wird nicht aufgelöst. Nach 
Abzug eines Untergrundes aus drei Gauß-Linien zur näherungs weisen Berücksichtigung 
des Doppleruntergrundes liefert eine Anpassung von vier Lorentz-förmigen Linien an die 
drei höchsten Peaks des Spektrums eine volle Halbwertsbreite der einzelnen Sättigungs­
peaks von b.fFwHM = (55 ± 4) MHz. Dieser Wert liegt deutlich über der natürlichen 
Linienbreite von b.fnat = 5,3 MHz und erlaubt eine Abschätzung der Laserbandbreite 
zu b.L ~ (50 ± 4) MHz. Zusätzlich sind folgende Verbreiterungsmechanismen für die 
einzelnen Sättigungslinien zu berücksichtigen [DEM98]: 
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Abbildung 11: Sättigungsspektrum der F=4 -Komponente der' Cäsium-D2 -Linie . a) 
Tmnsmissionsspektrum des Teststrahls. Die Frequenzaufspaltung von 25 MHz der mit 
dem Pfeil bezeichneten Doppellinie wird nicht aufgelöst. b) Dasselbe Spektrum, um 
den Untergr"und bereinigt (siehe Text) . ... : Meßdaten, -: Angepaßte Theoriek71,rve. 
Die Frequenzskala ist anhand der bekannten Übergangsfrequenzen geeicht . 

• Schließen der Pump- und Teststrahl einen Winkel von a f:. ° ein, so wird die Li­
nienverbreiterung durch den linearen Dopplereffekt nicht vollständig unterdrückt , 
sondern es bleibt eine Rest-Dopplerverbreiterung mit der sin (a/2)-fachen Halb­
wertsbreite der normalen Doppler-Verbreiterung. Mit einer mittleren (quadrati­
schen) Geschwindigkeit von vII = JkT /mcs ~ 136 m/s der Cäsiumatome parallel 
zum Wellenvektor ergibt sich für das vorliegende Experiment die Halbwertsbreite 

fljRest = sin (°'25°) 2 v'1n2 V~I fo ~ 1,2 MHz. 

Der quadratische Doppler-Effekt und die Rückstoßaufspaltung durch den Impuls­
übertrag vom Photon auf das absorbierende Atom können mit der hier verwende­
ten Methode der Sättigungsspektroskopie prinzipiell nicht unterdrückt werden. Sie 
verursachen aber nur vernachlässigbar kleine Verbreiterungen der Linien von 

flfquadr. fo < v2 > ~ 220Hz 
c 

und flfRückstoß 
fo hfo 
--- ~ 4,1 kHz, 
c mcs 

• Die Durchflugverbreiterung ist zu berücksichtigen, wenn durch die atomare Bewe­
gung die Wechselwirkungszeit T von Atom und Lichtfeld kürzer ist als die Lebens­
dauer des spontanen Zerfalls auf dem betrachteten Übergang. Für die Flugzeit-ver­
breiterte Linie erhält man mit einer atomaren Geschwindigkeit v 1.. = J2kT / mcs ~ 
192 m/s senkrecht zu den Wellenvektoren und unter der Annahme eines konstanten 
Intensitätsprofils des Strahles mit Durchmesser d = 4 mm eine Linienbreite von 

2,8 V1.. 
flfplug = -:;- d ~ 43 kHz , 

die ebenfalls klein gegen die natürliche Linienbreite ist, 
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• Die Sättigungsverbreiterung eines idealen Zweiniveau-Sytems wird für den Fall 
eines monochromatischen Lichtfeldes der Intensität I gegeben durch 

ß!Sätt = ß!nat VI + 11 
Sätt 

(5) 

mit der Sättigungsintensität 1Sätt = 2,2 m W /cm2 für die Cäsium-D2-Linie. Mit 
der Pumplaserintensität I = h = 2, 9 m W /cm2 erhält man in dieser Näherung 
ß!Sätt ~ 8,1 MHz. Nach der oben gegebenen Abschätzung für ßL ist das verwen­
dete Lichtfeld aber keineswegs monochromatisch, sondern weist eine Bandbreite 
der 50/5,3 = 9, 4-fachen natürlichen Linienbreite auf, wodurch der Übergang nur 
mit dem spektral resonanten Bruchteil der Lichtintensität gesättigt wird. Setzt 
man daher in GI. 5 I = h ß!nat/ ßL, so erhält man eine modifizierte Sättigungs­
verbreiterung von ß!Sätt = 5,7 MHz. 

Die Breite der Sättigungslinien ist also im wesentlichen durch die Laserbandbreite und 
nur geringfügig durch die restlichen experimentellen Parameter bestimmt. Dies erlaubt 
eine Abschätzung der Laserbandbreite aus der Breite der Doppler-freien Sättigungslini­
en, für die hier lediglich Korrekturen durch die Sättigungsverbreiterung und die Rest­
Dopplerverbreiterung zu berücksichtigen sind. Nimmt man für die Rest-Dopplerverbrei­
terung zur Vereinfachung dieser Abschätzung eine Lorentz-Linienform an, so addieren 
sich die Linienbreiten der einzelnen Verbreiterungen bei Faltung linear, und man erhält 
für die Laserbandbreite einen Wert von ßL c::: ßfpWHM - ß!Rest - ß!Sätt ~ (48±4) MHz. 

Eine untere Grenze für die erreichbare Bandbreite eines Lasers ist durch die spontane 
Emission in alle Moden des Lichtfeldes im Laserresonator bedingt. Vernachlässigt man 
den Einfluß der Bänderstruktur des Halbleiters, so beträgt diese Linienbreite nach der 
Schawlow-Townes-Formel [Y AR91] 

ß!ST = wh h ßIjes (1 + ( 2 ) , 

wobei der hierin auftretende a-Faktor den Einfluß von Fluktuationen der Ladungsträger­
dichte auf die Laserbandbreite beschreibt. Für einen VCSEL mit einer Emissionsfrequenz 
von h = 350 THz, einem a-Faktor von a ~ 2,6 [EBE97] sowie einer Breite der Resona­
tormoden von ß!Res = c(1 - R)/(2wnLR) ~ 34 GHz (Länge L = 1,2 p,m, Spiegelreflek­
tivität R = 0, 997) erhält man daraus bei einer optischen Leistung von P = 500 fL Weine 
minimale Bandbreite von ßfST ~ 13 MHz, die um etwa einen Faktor vier unter dem 
mittels der Sättigungsspektroskopie bestimmten Wert liegt. Diese Abweichung ist da­
durch begründet , daß die Abschätzung nach der Schawlow-Townes-Formel die aufgrund 
schneller Fluktuationen im Laser erreichbare minimale Laserbandbreite, die sogenannte 
"schnelle Laserbandbreite" beschreibt, während in der aus der Sättigungsspektroskopie 
bestimmten "langsamen Laserbandbreite" aufgrund der relativ niedrigen Frequenz von 
wenigen 10 Hz, mit der der Laser durchgestimmt wurde, auch die Einflüsse von Schwan­
kungen des Injektionsstroms enthält. 

Insgesamt kann aufgrund der hier vorgestellten Sättigungsspektroskopie festgestellt wer­
den, daß die Verwendung von VCSELn trotz ihrer geringen Ausgangsleistung und der 
ermittelten Laserbandbreite von etwa 50 MHz in der nichtlinearen Spektroskopie durch­
aus möglich ist , auch wenn sich durch die im Verhältnis zur natürlichen Linienbreite 
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der Komponenten der Cäsium D2-Linie große Laserbandbreite nicht alle Details der 
Hyperfeinstruktur auflösen ließen. Für Anwendungen wie die Spektroskopie kohärenter 
Dunkelzustände, bei denen die Laserbandbreite kein kritischer Parameter ist (siehe Ka­
pitel 1.1), stellen Vertikaldiodenlaser hingegen aufgrund ihrer Modulationseigenschaften 
eine vorteilhafte Lichtquelle dar. 
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3 Injektionsstrom-Modulation von Diodenlasern 

Während bei vielen Lasertypen die Modulation des Lichtfeldes außerhalb des Lasers 
erfolgen muß, z. B. durch Verwendung eines akusto-optischen oder elektro-optischen 
Modulators, so lassen sich Diodenlaser bequem über ihren Injektionsstrom modulieren. 
Die hochfrequente Modulation des Injektionsstroms bewirkt hierbei zweierlei [Y ARg 1] : 

• Die Ladungsträgerdichte im Resonator und damit auch der Brechungsindex des 
Lasermaterials werden moduliert, was durch Änderung der optischen Länge des 
Resonators zur Änderung der Emissionswellenlänge führt . 

• Die variierende Ladungsträgerdichte beeinflußt die Rekombinationsrate von Elek­
tronen und Löchern in der aktiven Zone des Diodenlasers, was wiederum eine va­
riierende Photonenzahldichte im Resonator und damit eine amplitudenmodulierte 
Ausgangsleistung bewirkt. 

Das von einem strommodulierten Diodenlaser emittierte Licht ist also stets gleichzeitig 
amplituden- und frequenzmoduliert. Bei niedrigen Modulationsfrequenzen sind zusätz­
lich auch die Einflüsse thermischer Effekte zu berücksichtigen, die bei Frequenzen ober­
halb von etwa 10 MHz jedoch vernachlässigt werden können [KoB82]. 

3.1 Modulation von Lichtfeldern 

Das von einem strommodulierten Diodenlaser emittierte Lichtfeld läßt sich bei gleich­
zeitiger Berücksichtigung von Frequenz- und Amplitudenmodulation schreiben als 

E(t) = ~o (l+Rsin(wmt+W)) exp [i (wot + Msin(wmt))] + c.c., (6) 

wobei Wo die Emissionsfrequenz des unmodulierten Lasers und Wm die Modulationsfre­
quenz bezeichnen. Mund R sind die Phasen- und Amplitudenmodulationsindizes, und 
die Phase W beschreibt die relative Phasenlage zwischen beiden Modulationen. Die mo­
mentane Frequenz w(t) ist dabei durch w(t) = wo+Mwm cos (wmt) gegeben; die maximale 
Abweichung der momentanen Frequenz von Wo, der sogenannte Frequenzhub oder Fre­
quenzmodulationsindexwH, ist also mit WH = MWm durch den Phasenmodulationsindex 
bestimmt. Durch Anwendung der Reihenentwicklung nach den Besselschen Funktionen 
Jk(x) 

(7) 

für x = Mund s = exp (iwmt) auf Gl. 6 erhält man 

E 00 

E(t) = -f L ak ei(wo+kwm)l + C.c. 

k= - oo 

(8) 

mi t den Koeffizienten 

(9) 
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Durch die Modulation eines monochromatischen Lichtfeldes entsteht also eine Vielzahl 
von neuen Frequenzkomponenten, sogenannter Seitenbänder beiderseits der Trägerfre­
quenz Wo die sich jeweils im Frequenzabstand Wm zueinander befinden. 

Solange M keine allzu großen Werte annimmt, wächst die Intensität der Seitenbänder 
im Verhältnis zur Trägerfrequenz mit zunehmenden Modulationsindizes an, so daß der 
Phasen- und der Amplitudenmodulationsindex ein Maß für die erreichte Modulations­
effizienz darstellen; häufig wird auch der Frequenzhub WH = M / W m als Maß für die 
Modulationseffizienz verwendet. Alle drei Größen zeigen dabei eine Frequenzabhängig­
keit, die im folgenden Kapitel diskutiert werden soll. 

Für den Fall reiner Phasenmodulation (R = 0) mit einem Phasenmodulationsindex von 
M = 1 ergeben sich aus den Koeffizienten ak die relativen Stärken h = lakl 2 / laol 2 des 
k-ten Seitenbandes als 

10 = 1, I±1 = 0,33072 , 1±2 = 0,02255, I±3 = 0,00065 . 

Die Beiträge der Seitenbänder dritter Ordnung sind also bereits vernachlässigbar klein. 
Bei zusätzlicher Amplitudenmodulation (R > 0) wird die für den Spezialfall R = 0 
bestehende Symmetrie zwischen oberen und unteren Seitenbändern aufgehoben; je nach 
der Phasenlage I]J weisen dann die oberen oder unteren Seitenbänder mit gleichem Ikl 
die höheren relativen Intensitäten auf. Die Messung dieser relativen Intensitäten bietet 
daher eine Möglichkeit, die Modulationsindizes sowie die Phase I]J zwischen Amplituden­
und Frequenzmodulation experimentell zu bestimmen. 

3.2 Modulationscharakteristik von Diodenlasern 

Da sowohl die Amplituden- als auch die Frequenzmodulation eines strommodulierten Di­
odenlasers bei Modulationsfrequenzen oberhalb einiger Megahertz über die Modulation 
der Ladungsträgerdichte vermittelt werden, wird die Effizienz beider Modulationsarten 
durch die Dynamik der Ladungsträger bestimmt. Beschreibt man diese Dynamik durch 
ein einfaches Ratengleichungssystem für die Ladungsträgerdichte und Photonendichte im 
Laser, so kann man aus den Lösungen für kleine Modulationsamplituden h des Injekti­
onsstroms die Amplitudenp1 und h der resultierenden Modulation der Ausgangsleistung 
und der Emissionsfrequenz ableiten [LAU83J. Analog zum Modell des getriebenen har­
monischen Oszillators weisen die normierten Modulationsamplituden pd hund h /l 1 

als Funktionen der Modulationsfrequenz eine Resonanz bei der Eigenfrequenz der La­
dungsträger auf, während sie bei kleineren Frequenzen annähernd konstant sind und für 
größere Frequenzen schnell abnehmen. Die Eigenfrequenz WR der Ladungsträger wird 
auch "Relaxationsfrequenz" genannt und ist näherungsweise gegeben durch 

WR ~ JAPO , 
Tp 

(10) 

wobei Tp die Photonenlebensdauer im Resonator und Po die Photonendichte im Laserreso­
nator bezeichnet. Der Verstärkungskoeffizient A ist hier so definiert , daß er den Zuwachs 
an Photonendichte durch induzierte Emission über die Beziehung 9jf = A( n - ntr )po für 
die Inversion (n - ntr) in der Ladungsträgerdichte beschreibt. Die Relaxationsfreqllenz 
kann daher als ein Maß für den Frequenzbereich angesehen werden, in dem eine effektive 
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Modulation des Laserlichtes erreicht wird. Da sich aufgrund des Maximums bei WR auch 
bei Frequenzen kurz oberhalb der Relaxationsfrequenz noch deutliche Modulationseffi­
zienz erreichen läßt, wird häufig auch der Begriff der Modulationsbandbreite verwendet. 
Hierbei handelt es sich um die Frequenz, bei der die erreichte Modulationseffizienz ge­
genüber ihrem Wert bei niedrigen Frequenzen um 3 dB abgefallen ist. Die Zahlenwerte für 
die Modulationsbandbreite liegen daher stets etwas über denen der Relaxationsfrequenz. 
Typische Werte der Relaxationsfrequenz für kantenemittierende Laserdioden liegen bei 
etwa wR/(2n) ~ 3 - 5 GHz, während die Modulationsbandbreite bei VCSELn auch bis 
zu 10 GHz betragen kann [KIN98]. 

Eine Steigerung der Modulationsbandbreite läßt sich nach GI. 10 durch die gezielte 
Beeinflussung des Verstärkungskoeffizienten, der Photonendichte und der Photonenle­
bensdauer erreichen [Y AR91 ]: 

• Erhöht man den Injektionsstrom, so wächst durch den damit verbundenen Anstieg 
der Ausgangsleistung P auch die Photonendichte an, und die Relaxationsfrequenz 
verschiebt sich zu höheren Werten. So fanden Figueroa et aI. [FIG82] für meh­
rere kommerzielle Laserdioden bei Injektionsströmen I unterhalb der zweifachen 
Stärke des Schwellenstromes I thr eine Abhängigkeit der Relaxationsfrequenz fR 
vom Injektionsstrom der Form 

fR = K J I -1 
Ithr 

mit Werten von K zwischen 3,0 GHz und 5,3 GHz, d. h. mit einer maximalen 
Relaxationsfrequenz von 5,3 GHz. 

Eine Abschätzung für die Photonenzahldichte Po im Resonator (mit Reflektivität 
R der Endfacetten) erhält man aus der über einen Resonatorumlauf gemittelten 
Leistungsauskopplung P pro Querschnittsfläche F des Resonators 

P c 
F = -:;; hf (1 - R) Po, 

wobei - für Diodenlaser mit einer Emissionsfrequenz f = 350 THz - der Brechungs­
index n = 3,5 von GaAlAs einzusetzen ist. Bei einer Ausgangsleistung von P = 
1 m Werhält man daraus für einen kantenemittierenden Laser (F = 3 /-Lm . 0,1 /-Lm, 
R = 0,31) eine Photonendichte von PO,K ~ 5,4· 1020 m-3 und für einen VCSEL 
(F = n(l, 5 p.m)2, R = 0,997) Po,v ~ 2,5· 1021 m- 3 [EBE97] . 

• Die Lebensdauer der Photonen ist gegeben durch 

no ( 1 )-1 r = - a- -lnR 
p cL ' 

wobei L die Resonatorlänge ist und a die Photonenverluste im Resonator durch 
Absorption und Streuung beschreibt. Ein kurzer Laserresonator bewirkt daher 
eine erhöhte Relaxationsfrequenz. Für einen typischen kantenemittierenden Di­
odenlaser findet man mit a = 10 cm- 1 und L = 300/-Lm eine Lebensdauer von 
Tp,l{ ~ 2,4· 1O-12s, und für einen VCSEL mit a = 20 cm- 1 und L = 1, 2 /-Lm einen 
Wert von Tp,v ~ 2,6· 1O- 12 S. Trotz ihrer extrem kurzen Resonatorlänge wird bei 
VCSELn also keine deutliche Reduktion der Photonenlebensdauer erreicht, was 
auf den Einfluß der hochreflektierenden Resonatorspiegel zurückzuführen ist. 
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• Eine Erhöhung des Verstärkungskoeffizienten, der typischerweise etwa A = 2 . 
10- 12 m3/s beträgt, kann durch Betrieb des Lasers bei niedrigen Temperaturen 
erreicht werden. Für Anwendungen in der Spektroskopie, bei denen eine bestimm­
te Emissionsfrequenz benötigt wird, hat diese Methode den Nebeneffekt, daß die 
gewünschte Emissionsfrequenz bei niedrigeren Temperaturen erst bei höherem In­
jektionsstrom erreicht wird (vergleiche Abb. 6), so daß gleichzeitig eine Erhöhung 
der Photonendichte erreicht wird. 

Insgesamt ergeben sich aus diesen Abschätzungen Relaxationsfrequenzen von 

f ~ 3,4GHz R,K 

fR,v ~ 7,0 GHz 

für einen Kantenemitter 

für einen VeSEL 

bei Ausgangsleistungen von jeweils P = 1 m W. Unter Ausnutzung der oben diskutier­
ten Einflußmöglichkeiten auf die Relaxationsfrequenz wurden an kantenemittierenden 
Laserdioden, die eine besonders kurze Resonatorlänge von 120 bzw. 175 pm aufwiesen, 
bei Raumtemperatur und bei Ausgangsleistungen von etwa 6 m W Modulationsband­
breiten von 7- 8 GHz gemessen, die sich durch Kühlen des Lasers auf -50D e auf über 
10 GHz steigern ließen. Diese hohen Modulationsbandbreiten waren jedoch nur durch 
Betrieb der Laser nahe an der Zerstörungsgrenze möglich, so daß die im Dauereinsatz 
erreichbaren Bandbreiten auf deutlich niedrigere Werte von etwa 5 GHz geschätzt wur­
den [LAU83, LAU84]. 

Mit den derzeit verfügbaren kantenemittierenden Laserdioden können problemlos Aus­
gangsleistungen von einigen zehn Milliwatt erreicht werden, so daß eine weitere Steige­
rung der Relaxationsfrequenz theoretisch möglich ist. Für die in der Spektroskopie einge­
setzten gitterstabilisierten Kantenemitter muß jedoch der Einfluß des durch das Gitter 
und die Laserdiode gebildeten Resonators mit berücksichtigt werden. Durch genaues 
Abstimmen des freien Spektralbereichs dieses externen Resonators auf die verwende­
te Modulationsfrequenz konnte bei einem Gitterlaser für eine Modulationsfrequenz von 
6,6 GHz dabei eine Erhöhung der Modulationseffizienz um den Faktor 5 gegenüber dem 
nicht optimierten Resonator erreicht werden, was bei einer RF-Leistung des Modulat i­
onssignals von 13 dBm einer Leistung im ersten Seitenband von 2,3 % der Trägerleistung 
entsprach [MYA93]. 

3.3 Bestimmung der Phasenmodulationsindizes 

Um quantitative Aussagen über die Modulationseigenschaften des für diese Arbeit ver­
wendeten VeSEL-Lasersystems zu erhalten, wurde die Abhängigkeit der Modulations­
indizes von der Modulationsfrequenz experimentell untersucht. Zu diesem Zweck wurde 
dem Injektionsstrom des VCSEL in der in Kap. 2.2 beschriebenen Weise über das Bi­
as-T ein Modulationssignal mit festen Frequenzen zwischen 2 und 11,5 GHz überlagert.. 
Das Modulationssignal wurde von einem Signalgenerator mit einer Leistung von + 1 dBm 
erzeugt und über ein verlustarmes RF-Kabel auf das Bias-T gegeben. 

Eine Standardmethode zur Messung der relativen Intensität von Modulationsseitenbän­
. dern besteht darin, das Laserlichtfeld in ein Fabry-Perot-Interferometer einzukoppeln 
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Abbildung 12: Resultierendes Spektrum bei Durchstimmen eines mit 6 GHz modu­
lierten VCSEL durch die Cs D 2 -Linie. Die Balken geben für jede Absorptionslinie 
an, welches Modulationsseitenband jeweils mit der F = 3- oder F = 4-Komponente 
der D 2 -Linie resonant ist (0 = Träger', +1 = erstes oberes Seitenband, -1 = eT'stes 
unteres Seitenband). 
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und die Intensität der einzelnen Frequenzkomponenten beim Durchstimmen des freien 
Spektralbereichs des Fabry-Perot-Interferometers mit einer Photodiode in Transmission 
hinter dem Interferometer aufzunehmen. Aufgrund der geringen optischen Gesamtlei­
stung des VCSEL gelang jedoch keine Einkopplung in das Interferometer, bei der ausrei­
chend Signalamplitude transmittiert wurde. Daher wurde das vom Laser emittierte Licht­
feId ersatzweise durch eine Cäsiumdampfzelle geleitet und die transmittierte Intensität 
mit einer Photodiode nachgewiesen. Beim Durchstimmen der Trägerfrequenz mittels Va­
riation des Injektionsstroms wurden die durch die Modulation erzeugten Seitenbänder 
nacheinander durch die Resonanzfrequenz der F = 3- und F = 4-Komponenten der Cäsi­
um D2-Linien gefahren, wodurch man Spektren der in Abb. 12 dargestellen Art erhält . 
Werden Sättigungseffekte durch ausreichend geringe optische Leistung vermieden, so ist 
die relative Amplitude der Absorptionslinien ein Maß für das Intensitätsverhältnis zwi­
schen der Trägerfrequenz und den Seitenbändern, woraus sich durch eine Anpassung der 
aus GI. 9 erhaltenen relativen Intensitäten h "" lakl2/laol2 des k-ten Seitenbandes für 
jede Modulationsfrequenz W m die Phasen- und Amplitudenmodulationsindizes Mund 
R sowie die relative Phasenlage W zwischen AM und FM bestimmen lassen. Aufgrund 
der nur schwach augeprägten Asymmetrien in den Intensitäten der Seitenbänder war bei 
Frequenzen oberhalb von 3 GHz keine Bestimmung von Rund W mit akzeptablen Un­
sicherheiten mehr möglich, weshalb dort unter der Annahme reiner Phasenmodulation 
lediglich der Wert des Phasen-Modulationsindex M ermittelt wurde. 

Aus dem Verlauf der so erhaltenen Phasen-Modulationsindizes (Abb. 13a) kann man die 
Relaxationsfrequenz der Ladungsträger im VCSEL zu etwa WR ::: 6,3 GHz abschätzen, 
was noch über dem für diesen VCSEL nach GI. 10 abgeschätzten Wert von WR,Schiit z ~ 

5,0 GHz für die bei den Messungen verwendete Ausgangsleistung von 510 jJ,W liegt. Für 
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Abbildung 13: Experimentell ermittelter Frequenzgang des Phasen-Modulationsindex 
für zwei zur Spektroskopie eingesetzte Lasersysteme. a) Für einen VCSEL (Emissi­
onswellenlänge AL = 852 nm), b) für einen gitterstabilisierten Kantenemitter (AL = 
792 nm). Die Werte für den Modulationsindex sind auf eine RF-Leistung von ldBm 
normiert. 

eine Modulationsfrequenz von 9,2 GHz erhält man aus Abb. 13a einen Phasenmodulati­
onsindex von M = 0, 3, was einer Leistung im ersten Seitenband von 2,3% der Leistung 
im Träger entspricht; bei einer Modulationsfrequenz von 4,6 GHz findet man M = 0, 8 
und eine Seitenbandleistung von 19% des Trägers. 

Bei der Beurteilung der hier bestimmten Modulationsindizes ist zu beachten, daß es sich 
bei den experimentell ermittelten Werten stets um effektive Werte für das gesamte, aus 
dem Bias-T, dem VCSEL-Chip, seinem Messinggehäuse und dem dazwischen befindli­
chen SMA-Kabel bestehende System handelt. Dies ist besonders insofern von Bedeutung, 
als das Messinggehäuse, in dem sich der VCSEL befindet, einen Resonator für Mikrowel­
lenfrequenzen darstellt, dessen Resonanzfrequenzen nicht speziell für einen bestimmten 
Frequenzbereich ausgelegt sind. 

Zum Vergleich wurden die Modulationseigenschaften eines der standardmäßig in der 
Spektroskopie eingesetzten kantenemittierenden Diodenlaser mit externer Gitterstabili­
sierung experimentell ermittelt. Zu diesem Zweck wurden der Injektionsstrom der Laser­
diode und das Modulationssignal wieder in einem Bias-T überlagert und über ein kurzes 
Hochfrequenzkabel in die Diode geleitet, deren Kontakte nahe am Diodengehäuse ohne 
weitere Impedanzanpassung auf das abgeschnittene Kabel gelötet waren. Das Modula­
tionssignal mit Leistungen zwischen -20 und +5 dBm wurde mit einem Signalgenerator 
(Marconi 2032) erzeugt, der Modulationssignale von bis zu 5,4 GHz erzeugen konnte. 
Die Intensität der Modulationsseitenbänder des emittierten Lichtfeldes konne in diesem 
Fall problemlos in Transmission hinter einem Fabry-Perot-Interferometer mit einer Pho­
todiode gemessen werden, wobei die Transmissionsfrequenz des Interferometers durch 
Variieren der Resonatorlänge mit einem Piezo-Kristall durchgestimmt wurde. Wie bei 
der Auswertung der mit dem VCSEL erhaltenen Absorptionsspektren können auch hier 
die Werte der Modulationsindizes durch eine Anpassung der relativen Intensitäten der 
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Seitenbänder bestimmt werden. Für den in Abb. 13b vorgestellten Frequenzgang des Mo­
dulationsindex M wurden die bei unterschiedlichen RF-Leistungen bestimmten Werte 
des Modulationsindex auf eine Modulationsleistung von + 1dBm normiert und für gleiche 
Modulationsfrequenzen gemittelt. Die Fehlerbalken in Abb. 13b geben den statistischen 
Fehler dieser Mittelung an. 

Aus Abb. 13b kann man die Relaxationsfrequenz zu WR ~ (3 ,4 ± 0, 1) GHz entnehmen. 
Für eine Modulationsfrequenz von 4,7 GHz wurde mit der höchsten verwendeten RF -Lei­
stung von +5dBm ein Modulationsindex von M = 1,32 gefunden, was einer Leistung im 
ersten Seitenband von 75% der Leistung des Trägers entspricht und somit eine gegenüber 
dem VCSEL deutlich größere Modulationseffizienz bedeutet . Bei Frequenzen oberhalb 
der Relaxationsfrequenz findet man jedoch einen Abfall des Phasen-Modulationsindex 
proportional zu 1-9 , womit dieser Abfall beim kantenemittierenden Diodenlaser deut­
lich steiler verläuft, als dies beim VCSEL der Fall ist (proportional zu 1-3,6). Unter der 
Annahme, daß eine Extrapolation des oberhalb von 3,5 GHz gemessenen Abfalles von 
M zu höheren Frequenzen hin gerechtfertigt ist, erhält man bei der höchsten eingesetz­
ten Modulationsleistung von +5 dBm für eine angenommene Modulationsfrequenz von 
9,2 GHz einen Phasen-Modulationsindex M 9,2 GHz ~ 3 . 10-3 , was eine Abschätzung der 
zu erwartenden Leistung im ersten Seitenband von der Größenordnung der 1O- 6-fachen 
Leistung des Trägers erlaubt. Diese extrapolierte Modulationseffizienz ist in keiner Wei­
se mit der mit dem VCSEL erreichbaren Seitenbandstärke vergleichbar, die bei 9,2 GHz 
etwa 2,3 % der Leistung des Trägers betrug. 

Insgesamt ist also der kantenemittierende Laser dem VCSEL bei Modulationsfrequenzen 
von 4,6 GHz bzw. 4,7 GHz in Bezug auf die erreichbare Leistung im ersten Seitenband 
überlegen, bei höheren Frequenzen, insbesondere bei 9,2 GHz, erreicht jedoch der VCSEL 
die höhere Leistung im Seitenband. Wie in Kapitel 5.1 dargestellt wird, ist eine Anregung 
kohärenter Dunkelzustände in Cäsium zwar auch mit einem mit 4,6 GHz modulierten 
Laser möglich, doch bedingt dies einige experimentelle Nachteile. 
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4 Frequenzmodulationsspektroskopie 

Das grundlegende Verfahren der Absorptionsspektroskopie beruht auf der Bestimmung 
des spektralen Verlaufs des Absorptionskoeffizienten a(w) aus der Intensitätstransmis­
sion durch das zu untersuchende Medium. Die transmittierte Intensität 1T nach einer 
optischen Weglänge l ist dabei durch das Lambert-Beer--Gesetz gegeben als 

Ir = 10e-o.(w)1 c:::: 10 (1 - a (w) l) , 

wobei die Näherung für den Fall al « 1 gültig ist. Die zu messende Größe a ist hierbei 
eine kleine Änderung auf einem großen - und meist verrauschten - Untergrund 10 . Sollen 
auch kleinste Absorptionskoeffizienten noch detektierbar sein, so müssen hierzu die in 
der Regel viel größeren Intensitäten Ir und 10 mit entsprechender Genauigkeit gemes­
sen werden, weshalb die Nachweisempfindlichkeit des Verfahrens schon durch kleinste 
Intensitätsfluktuationen stark eingeschränkt wird. 

Eine mögliche Methode zur Senkung der Nachweisgrenze bei Absorptionsmessungen ist 
die Frequenzmodulationsspektroskopie ("FM-Spektroskopie") [BJo83 , LEN84]. Bei die­
sem Verfahren wird das zu untersuchende Medium mit einem frequenzmodulierten Licht­
feld abgetastet, d. h. mit einem Lichtfeld, dessen Frequenz periodisch (z. B. sinusförmig) 
mit einer Modulationsfrequenz W m variiert wird. Die zeitliche Variation der transmittier­
ten Intensität Ir enthält dann in ihrer Frequenzkomponente W m Information über den 
spektralen Verlauf des Absorptionskoeffizienten, die durch phasenempfindlichen Nach­
weis mit z. B. einem Lock-In-Verstärker demoduliert werden kann. Durch diese Nachwei­
stechnik werden Fluktuationen von Ir bei anderen Frequenzen als W m nicht detektiert, 
wodurch das Signalrauschen um mehrere Größenordnungen unterdrückt werden kann 
(für eine Analyse des Signal-Rausch-Verhältnisses siehe z. B. [BJo83, GEH85]). Durch 
Verwendung ausreichend hoher Modulationsfrequenzen läßt sich auch der I/f-Anteil des 
Rauschens bei W m reduzieren, und Spektren mit gutem Signal-Rausch-Verhältnis lassen 
sich in vergleichsweise kurzer Meßzeit aufnehmen. Da bei der FM-Spektroskopie die 
Änderung des Absorptionskoeffizienten mit der Frequenz gemessen wird, handelt es sich 
auch um eine weitgehend untergrundfreie Nachweismethode. Verwendet man als Licht­
quelle schmalbandige Laser, so können FM-Spektren mit hoher spektraler Auflösung 
gewonnen werden. 

4.1 Phasenempfindlicher Signalnachweis 

Da die Information über die untersuchte spektrale Struktur bei der FM-Spektroskopie 
in der Frequenzkomponente des Transmissionssignals enthalten ist, die der Modulations­
frequenz W m der Lichtquelle entspricht , muß diese Signalkomponente zunächst aus dem 
Gesamtsignal herausgefiltert werden. Das detektierte Gesamtsignal S weist im allgemei­
nen ein Fourier-Spektrum 

S = L: [X(w) sin (wt + 'PSig) + Y(w) cos (wt + 'PSig)] dw 

mit breiten Verteilungen X(w) und Y(w) auf. Dieses Signal wird in einem Lock-In­
Verstärker mit einern von der Modulationsquelle gelieferten Referenzsignal 



4.2 Theorie der Linienformen 31 

multipliziert, dessen relative Phasenlage zum Meßsignal am Lock-ln-Verstärker durch die 
Wahl der Phase 'PRef eingestellt werden kann. Das aus der Multiplikation resultierende 
Signal enthält dann aufgrund der Additionstheoreme der trigonometrischen Funktionen 
die Summen- und Differenzfrequenzen von wund W m : 

S f'oo 
S,SR,sin = --f _lX(w) [cos ((w - wm)t + 'PSig - 'PRef) - cos ((w + wm)t + 'PSig + 'PRed ] 

+Y(w) [sin ((w + wm)t + 'PSig + 'PRef) - sin ((w - wm)t + 'PSig - 'PRedll dw. 

Mit einem Tiefpaß mit ausreichend großer Zeitkonstante werden aus diesem Produktsi­
gnal nun die langsam oszillierenden Terme mit w ~ W m herausgefiltert. Dies entspricht 
im Zeitraum einer Integration, bei der die schnell oszillierenden Terme herausgemittelt 
werden. Das Ausgangssignal des Lock-ln-Verstärkers hat damit die Form 

x' = X (wm ) COS ('PSig - 'PRed - Y (wm ) sin ('PSig - 'PRer) , 

so daß die um 90° gegeneinander verschobenen Signalamplituden X(wm) und Y(wm) 
durch geeignete Wahl der Referenzphase 'PRef einzeln herausgefiltert werden können. 
X(wm) wird auch die in-Phase-Komponente und Y(wm) die Quadratur-Komponente 
des Signals genannt. 

Ein Zweiphasen-Lock-In-Verstärker multipliziert das Eingangssignal gleichzeitig auch 
mit der um 90° phasenverschobenen Referenz 

SR,cos = So cos (wmt + 'PRer) , 

so daß an einem zweiten Ausgang das Signal 

zur Verfügung steht. Für die relative Phasenlage <I> = 'PSig - 'PRef = 0 zwischen dem 
Eingangs- und Referenzsignal sind X' und Y' mit der in-Phase- und Quadraturkompo­
nente des Signals identisch. In der Praxis ist das exakte Einstellen von <I> = 0 oft schwie­
rig, so daß die Betrachtung der von dieser Phase unabhängigen Größe R =v X,2 + y'2 
hilfreich sein kann. Bei den in dieser Arbeit relevanten Signalformen weisen die in-Phase­
und Quadraturkomponente jedoch deutlich unterschiedliche Symmetrie auf, ~o daß die 
Phasenlage <I> problemlos aus den Signalen X und Y ermittelt und dann gemäß 

X X' cos (<I» + y' sin ( <I> ) 

Y - X' sin ( <I» + y' cos ( <I> ) 

korrigiert werden kann. 

4.2 Theorie der Linienformen 

Ein Modell zur Beschreibung der Linienform des reinen FM-Nachweises für den Fall 
M « 1 wurde in [BJo83] vorgestellt. Dazu beschreibt man ein rein frequenzmoduliertes 
Lichtfeld nach GI. 8 durch sein elektrisches Feld 

E(t) = ~o f Jk(M) ei(wo+kwm) t + C.<:. 

k=-oo 
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und erhält daraus das vom untersuchten Medium transmittierte Feld als 

E 00 

ET(t) = T L Jk(M) Tk ei(wo+kwm)t + C.c., 
k=-oo 

wobei die 'Iransmissionskoeffizienten Tk = exp (-l5k - icPk) die Absorption I5k = Cikl/2 
und die Phasenverschiebung cPk = nklwk/c beschreiben, die das Feld beim Durchgang 
durch ein Medium erfährt. Der Index k bezeichnet hierbei, daß die indizierte Größe 
jeweils bei der Frequenz Wo + kWm auszuwerten ist. 

Bildet man nun die z. B. mit einer Photodiode nachgewiesene transmittierte Inten­
sität Ir(t) = T IET(t)1 2 , so können bei phasenempfindlichem Nachweis alle Terme in 
Ir vernachlässigt werden, die bei anderen Frequenzen als W m oszillieren. Im Grenzfall 
schwach veränderlicher Absorption und Phasenverschiebung, d. h. für l15j - I5k 1 « 1 
und IcPj - cPkl « I, gilt näherungsweise exp (15.1 -l5k) ~ 1 - I5j - I5k, cos (cf)j - cPk) ~ I , 
sin (cPj - cPk) ~ cPj - cPk, und man kann Produktterme aus cPk und I5k ebenfalls ver­
nachlässigen. Mit Jo(M) ~ 1 und J±I(M) ~ ±M/2 für M« 1 erhält man in dieser 
Näherung 

Ir(t) '" e- 20o M [1 + (LI -151 ) COS (wmt) + (cPl + cP-l - 2cPo) sin (wmt) ] . (11) 

Das Signal besteht also aus dem in-Phase-Anteil X '" cPl + cP- l - 2cPo und dem Qua­
draturanteil Y '" LI - 151 , die bei phasenempfindlichem Nachweis mit einem Lock-In­
Verstärker durch geeignete Wahl der Phasenlage zwischen dem Meßsignal und dem Refe­
renzsignal des Verstärkers getrennt voneinander aufgezeichnet werden können. Für Mo­
dulationsfrequenzen W m , die klein im Vergleich zur Breite der spektralen Strukturen l5(w) 
und cP(w) sind, ist das Quadratursignal poportional zur ersten Ableitung der Absorption, 
das in-Phase-Signal hingegen proportional zur zweiten Ableitung der Dispersion, wobei 
die Signalstärke mit wachsendem M zunimmt. 

In Abb. 14 sind die resultierenden Signalformen des FM-Nachweises für den Fall M « 1 
bei Lorentz-förmiger Absorption und Phasenverschiebung durch das Medium dargestellt , 
d. h. für 

l5(w) 
r/2 

Ci ----,;----" 
(w - wO)2 + (r /2)2 

W -wo 
Ci 2 2 . 

(w - Wo) + (r/2) 
(12) und cP(W) = 

Hierbei bezeichnet r die volle Halbwertsbreite der Linie und Wo den Linienschwerpunkt , 
wobei zur Berechnung der Signalformen Wo = 0 angenommen wurde. Man kann deutlich 
erkennen, daß die Formen des X- und Y-Signals mit wachsender Modulationsfrequenz 
von der Ableitung des jeweils zugrundeliegenden Spektrums in stärker strukturierte Lini­
enformen übergehen, in denen sich das Frequenzspektrum der Modulationsseitenbänder 
wiederspiegelt . 

Im Rahmen dieser Arbeit wurden Diodenlaser mit M ::s 1 moduliert, wofür Seitenbänder 
bis zur zweiten Ordnung sowie ein Amplitudenmodulationsindex R « 1 zu berücksich­
tigen sind. Nach GI. 6 und 8 wird das sowohl amplituden- als auch frequenzmodulierte 
Lichtfeld beschrieben durch 

E(t) ~o (l+Rsin(wmt+1JJ)) exp[i (wot+ Msin(wmt))] + c.c. 
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Abbildung 14: Berechnete Signal/or'men beim reinen FM-Nachweis mit M = 0, 1 
für- Lorentz-jörmige Absorption und Phasenverschiebung nach Gl. 12. Die Frequenz 
w ist in Einheiten der M odu,lations/req'Uenz W m angegeben; rirT ZahlenweTl in der 
l'inken oberen Ecke jedes Diagramms gibt das Verhältnis Linienbreite (HWHM) zu 
Modulations/requenz an. 
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Eo 00 

2 L ak ei(wo+kwm)t + c.c. 
k=-oo 

mit den Koeffizienten ak aus GI. 9. Der Behandlung in [BJo83] und [LEN84] folgend 
bildet man hieraus analog zum Vorgehen bei der Ableitung der Signalformen des reinen 
FM-Nachweises die transmittierte Intensität, wobei wieder nur die mit W m oszillierenden 
Terme berücksichtigt werden: 

1 

Ir(t) L e-6k-6k+lak+lak ei(Wm t+<Pk-<Pk+1 ) + c.c. 
k=-2 

mit ak+lak ~ Jk(M)Jk+dM) - i~ (f1,(M) + J~+I(M)) e- iIJI 

+ i~ (Jk(M)Jk+2(M) + Jk- 1(M)Jk+l (M)) eiIJI 

unter Vernachlässigung von Termen der Ordnung R2 für R « 1. Daraus folgt mit den 
gleichen Annahmen über schwach variierende Absorption und Dispersion wie oben 

Ir(t) rv e-260 [1 + X sin (wmt) + Y cos (wmt)] 

mit den Quadratur- und in-Phase-Komponenten 

X = Jo(M)JdM) ((h + <P-l - 2<po) 

+ h (M)h(M) (<P2 - <PI + <P-2 - <p-d 

+ ~ J~(M) (2 + 260 - LI - 61) COS (\[I) 

- ~ J6(M) (<P-l - <PI) sin (\[I) 

R 2 + "2 J1 (M) (4 + 660 - 2L1 - 201 - 02 - L 2 ) cos (\[I) 

- ~ Jf(M) (<p-2 - <P2) sin (\[I) 

und Y JO(M)J1(M) (LI - od 
+ JdM)h(M) (L2 + LI - 62 - od 

R 2 + "2Jo (M) (<p-l - <Pd cos (\[I) 

+ ~ J6(M) (2 + 200 - LI - 01) sin (\[I) 

R 2 + "2Jl (M) (<P-2 - <P2) cos (\[I) 

+ ~ Jf(M) (4 + 600 - 2L1 - 201 - 02 - L 2 ) sin (\[I) . (13) 

Je nach Phasenlage \[I kann also durch die Amplitudenmodulation ein konstanter Un­
tergrund verursacht werden, der auch in Abwesenheit eines dispersiven oder absorptiven 
Mediums, d. h. für Oj = <Pj = 0 für alle j, nicht verschwindet. 

In Abb. 15 ist der berechnete Verlauf der Lock-ln-Signale nach GI. 12 und 13 für den 
Fall M = 1 und R = 0 dargestellt. Für große Modulationsfrequenzen wm kann man 
das Auftreten der Modulationsseitenbänder zweiter Ordnung erkennen. Die Maßeinheit 
der Signalamplitude ist mit der aus Abb. 14 identisch, woraus man das oben erwähnte 
Anwachsen der Signalstärke mit wachsendem M entnehmen kann. 
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Abbildung 15: Berechnete Signaljormen beim reinen FM-Nachweis mit M = 1 jür' 
Lor'entz-jörmige Absorption und Phasenverschiebung nach. Gl. 12 'und 13. Die Pre­
qncnz w ist in Einheiten der Modulationsjrequenz Wrn angegeben; der Zahlenwert in 
der' linken oberen Ecke j edes Diagmmms gibt das Verhiiltnis Linienbreite (HWHM) 
zu, Modulationsjrequenz an. Die Signalstiirke ist in willkü1'lichen Einheiten angegeben, 
die mit den 'in Abb. 14 ver'wendeten über·einstimmen. 
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F=4 F=3 
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Abbildung 16: Anregung und FM-Nachweis kohärenter Dunkelzustände in Cäsium 
mit einem doppelt frequenzmodulierten Diodenlaser. In der oberen Hälfte sind die 
anzuregenden optischen Übergänge durch das Absorptionsspektrum der D 2 -Linie skiz­
ziert, die untere Hälfte zeigt schematisch das Jilrequenzspektr'um des zweifach frequenz­
modulierten Lasers. Die Trägerfrequenz (n = 0) ist nicht kHz-moduliert, so daß im 
hier gezeigten Fall nur die F = 3-Komponente mit einem modulierten Lichtfeld ge­
trieben wird. 

4.3 FM-Spektroskopie mit doppelt modulierten Diodenlasern 

Zur FM-Spektroskopie kohärenter Dunkelzustände in Cäsium unter Verwendung eines 
strommodulierten Vertikaldiodenlasers wird der Injektionsstrom des Lasers zunächst mit 
einer Frequenz w >=:;j WG = 27f' 9, 2 GHz moduliert, um mit der Trägerfrequenz und einem 
der ersten Seitenbänder die beiden benötigten Lichtfelder für die Anregung der Dunkel­
resonanzen zu erzeugen. Für die relative Intensität der einzelnen Frequenzkomponenten 
des gesamten Lichtfeldes sind dabei sowohl Frequenz- als auch Amplitudenmodulation 
zu berücksichtigen, und das vom Diodenlaser emittierte elektrische Feld ist in Analogie 
zu GI. 6 gegeben durch 

E(t) = ~o (1 + R sin (wt + w)) exp [i (wot + M sin (wt))] + c.c .. 

Um die so induzierten Dunkelzustände empfindlich mittels Frequenzmodulation nachzu­
weisen, wird WG wiederum mit einer Frequenz W m von wenigen kHz frequenzmoduliert. 
Die instantane Phase wt ist daher 

wt = wGt + N sin (wmt) , 

wobei der Phasen-Modulationsindex N = WH /wm der Kilohertzmodulation durch die 
Wahl der Modulationsfrequenz W m und des Frequenzhubes WH festgelegt wird. Eine 
Reihenentwicklung unter Verwendung von GI. 7 führt auf 

Eo 
E(t) = 2 

00 

L an ei(wo+nw)t + c.c. 
n=- oo 

mit den Koeffizienten an aus Kapitel 4.2, und durch nochmalige Anwendung von Gl. 7 
mit x = nN und s = eiwrnt erhält man 

E 00 00 

E(t) = -1- L L anJk(nN) ei(wo+nwc+kwm)t + c.c .. 
n = - ook= - oo 

(14) 
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Hierin bezeichnet n die Ordnung der Seitenbänder der GHz-Modulation, während k 
jeweils die Ordnung der kHz-Seitenbänder um die GHz-Frequenzkomponente bezeichnet. 
Da die Besselfunktion Jk(O) für alle k :I 0 verschwindet, weist die Trägerfrequenz keine 
Kilohertz-Seitenbänder auf. 

Findet die Anregung der kohärenten Dunkelzustände auf die in Kap. 5.1 beschriebene 
Art durch die Trägerfrequenz und ein Seitenband statt, so sind von GI. 14 entweder 
nur die Terme mit n = 0 und n = 1 (Träger und erstes oberes Seitenband) oder die 
Terme mit n = 0 und n = -1 (Träger und erstes unteres Seitenband) mit den Kom­
ponenten der Cäsium-D2-Linie resonant, und alle anderen Terme können vernachlässigt 
werden (siehe Abb. 16). Ist die Trägerfrequenz fest auf eine Komponente der D 2-Linie 
stabilisiert, so wird durch schrittweise Variation der Modulationsfrequenz WG das im 
jeweiligen Fall resonante erste obere oder untere Seitenband durch die Resonanzbedin­
gung verschwindender Ramanverstimmung OR = 0 hindurchgestimmt. Dies kann als ein 
Durchstimmen eines auf der Kilohertz-Skala modulierten Lichtfeldes durch die spektrale 
Struktur der Dunkelresonanz verstanden werden, wobei es nicht relevant ist, daß das 
Lichtfeld seinerseits durch Modulation gewonnen wurde. Die in Kap. 4.2 abgeleitete Si­
gnalform beschreibt also auch in diesem Fall die beobachteten Signale, wobei lediglich 
aufgrund der fehlenden Amplituden-Modulation der Amplituden-Modulationsindex auf 
R = 0 zu setzen ist. 
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5 Spektroskopie kohärenter Dunkelzustände in Cäsium 

5.1 Anregung von Dunkelresonanzen mit Modulationsseitenbändern 

Bei der Verwendung eines VCSEL zur Spektroskopie kohärenter Dunkelzustände in Cäsi­
um können die beiden benötigten Lichtfelder mit einem Frequenzabstand von 9,2 GHz 
prinzipiell auf verschiedene Arten erhalten werden. Einerseits können bei einer Modulati­
on des Laser-Injektionsstroms mit 4,6 GHz die beiden ersten Seitenbänder zur Anregung 
der optischen Übergänge verwendet werden (Abb. 17a). Andererseits ist durch die hohe 
Modulationsbandbreite aber auch eine direkte Modulation mit 9,2 GHz möglich, wobei 
dann der Träger und entweder das erste obere oder das erste untere Seitenband genutzt 
werden (Abb. 17b und c). 

Eine Modulation mit 4,6 GHz hat den Vorteil, daß sich dabei vergleichsweise starke Sei­
tenbandleistungen von 19 % der Trägerleistung erreichen lassen. Aufgrund der symme­
trischen Leistungsverteilung zwischen den Seitenbändern besteht auch die Möglichkeit, 
beide Übergänge gleich stark zu treiben, wobei dies jedoch keine Bedingung für die 
effektive Anregung der Dunkelresonanz ist. Der im Träger enthaltene Hauptanteil der 
Laserleistung trägt hier allerdings nicht zur Präparation der Dunkelresonanz bei, be­
wirkt aber einen stets vorhandenen Untergrundpegel in der zum Nachweis verwendeten 
Photodiode, wodurch das Signal-Rausch-Verhältnis unnötig verringert wird. Im Falle 
der Verwendung von Puffergas, wie es zum Erreichen schmaler Dunkelresonanzlinien für 
Präzisionsanwendungen erforderlich ist , wirkt sich die Trägerfrequenz ebenfalls negativ 
aus, da die optischen Übergänge durch die Druckverbreiterung Linienbreiten von meh­
reren hundert MHz erreichen. Durch die hohe Intensität des nur um wenige homogene 
Linienbreiten von den optischen Resonanzen verstimmten Trägers können so zusätzliche 
Einphotonen-Übergänge von den Grundzustandsniveaus in die Komponenten F' = 2 
und p' = 5 des oberen p3/2-Zustands induziert werden. Da diese Niveaus jedoch kei­
ne A-Systeme mit den Grundzustandsniveaus bilden können, werden auf diese Weise 
zusätzliche Verlust kanäle induziert und eine Dephasierung der Grundzustandskohärenz 
verursacht, was zu einer Verbreiterung der Dunkelresonanzlinie führt. 

Diese Komplikationen lassen sich durch die Verwendung des Trägers und eines der ersten 
Seitenbänder vermeiden, da in diesem Falle das nicht zur Dunkelresonanz beitragende 
Seitenband um die volle Modulationsfrequenz von 9,2 GHz vom optischen Übergang ver­
stimmt ist und nur eine geringe Leistung von 2,3 % der Trägerleistung aufweist. Die 
große Strahlungsleistung im Träger wird hierbei vollständig zur Bildung des Dunkel­
zustands verwendet. Insgesamt stellt deshalb die direkte Modulation mit 9,2 GHz die 
vorteilhaftere Alternative dar und wurde in den weiteren Experimenten eingesetzt. 

5.2 Experimenteller Aufbau 

Mit dem in Kap. 2.2 beschriebenen VCSEL-Lasersystem wurde eine Reihe von Experi­
menten durchgeführt , um seine Eigenschaften in Bezug auf die Spektroskopie kohärenter 
Dunkelzustände zu untersuchen und systematische Effekte zu studieren. Hierzu wurde 
der in Abb. 18 skizzierten Aufbau verwendet. Ein kleiner Teil der Gesamtintensität des 
Laserstrahls wurde nach dem Durchgang durch einen Faraday-Isolator für die Absorp­
tionsspektroskopie zur Stabilisierung der Laserfrequenz aus dem Hauptstrahl ausgekop-
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Abbildung 17: Drei Möglichkeiten zur Anregung kohärenter' Dunkelzustände 'in Cäsi­
um bei Verwendung von Modulationsseitenbändern. In der oberen Hälfte sind jeweils 
die bei den Hyperjein-Komponenten des Doppler-verbreiterten Absor-ptionsspektrv:ms 
skizziert, die untere Hälfte zeigt schematisch das Frequenzspektrum des Lasers. a) 
Modulation mit 4,6 GHz. Das erste obere und untere Seitenband regen resonant an. 
b) Modulation mit 9,2 GHz. Träger und erstes oberes Seitenband sind resonant. c) 
Modulation mit 9,2 GHz. Träger und erstes unteres Seitenband sind resonant. 

39 

f 

pelt. Da der VCSEL nicht auf einer reinen TEMoo-Mode oszillierte, wurde der verblei­
bende Hauptstrahl zur Filterung der transversalen Modenstruktur durch eine polari­
sationserhaltende Faser geleitet. Mittels einer daran anschließenden Polarisationsoptik 
aus einem Polarisator und einer AI 4-Platte wurde die lineare Polarisation der Lichtfel­
der in zirkulare Polarisation umgewandelt. Das so erhaltene Lichtfeld wurde durch eine 
mit Cäsiumdampf - und in der Mehrzahl der Experimente auch mit Neon als Puffer­
gas - gefüllte Glaszelle mit einer Länge von etwa 2 cm geführt und anschließend auf 
einer Photodiode detektiert. Drei jeweils senkrecht zueinander stehende Magnetfeldspu­
lenpaare dienten dazu, am Ort der Zelle ein annähernd homogenes Magnetfeld von frei 
wählbarer Richtung und Betrag zu erzeugen. Dies erlaubte es, das in Abwesenheit ma­
gnetischer Felder auftretende Überlappen der einzelnen Zeeman~Komponenten durch 
Anlegen eines schwachen Magnetfeldes von wenigen 10 p,T aufzuheben und lediglich die 
n = O-Komponente zu untersuchen. Da die Mittenfrequenz dieser Komponente nach GI. 
3 durch magnetische Felder nur geringfügig verschoben wird, ist diese Methode gut für 
Untersuchungen geeignet, bei denen ein Verschieben der Linie aufgrund von Magnetfeld­
schwankungen vermieden werden soll. 

Das Modulationssignal für die 9,2 GHz-Modulation des VCSEL wurde von einem Lo­
kaloszillator geliefert, der auf die 183. Harmonische seiner Eingangsfrequenz stabilisiert 
war. Das Eingangssignal des Lokaloszillators von etwa 50,2 MHz wurde wiederum mit 
einem Frequenzgenerator erzeugt, dessen minimale Schrittweite 0,1 Hz betrug. Hierdurch 
war die minimale im Experiment anwendbare Schrittweite auf 18,3 Hz begrenzt. Um FM­
Spektren der Dunkelresonanzen aufzunehmen, wurde das Eingangssignal von 50,2 MHz 
des Lokaloszillators wiederum mit einer Frequenz W M von wenigen Kilohert7, bei einem 
Frequenzhub von WH = WM 1183 frequenzmoduliert. Das dem Bias-T vom Ausgang des 
Lokaloszillators zugeführte 9,2 GHz-Signal war daher ebenfalls mit der Frequenz WM fre­
quenzmoduliert, jedoch mit einem Phasenmodulationsindex N = 1. Der Kilohertz-Anteil 
des resultierenden Photodiodenstroms wurde mit dem Lock-ln-Verstärker phasenemp­
findlich zum Referenzsignal W M des Frequenzgenerators nachgewiesen. 
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Polarisations- Magnetfeld-

OPtik~ 6 
Photodiode 

~~HD 
Faserstrecke /c::::> 

es-Zelle 

Referenz-Signal 

Abbildung 18: Experimenteller Aufba'u zur Aufnahme von Dunkelresonanzspektren 

5.3 Beobachtete Linienformen 

In Abb. 19 ist für zwei typische mit dem VCSEL aufgenommene Dunkelresonanzspektren 
jeweils das X-Signal des Lock-ln-Verstärkers dargestellt. Spektrum (a) wurde an einem 
reinen Cäsiumdampf mit einer Modulationsfrequenz von W m = 14,64 kHz aufgenommen, 
Spektrum (b) mit W m = 7,32 kHz an einer Cäsiumzelle, die zusätzlich 55 mbar Neon 
enthielt. Die Gesamtintensität der Lichtfelder am Ort der Zelle betrug für beide Spektren 
195 /-LW, und alle weiteren experimentellen Parameter waren ebenfalls für beide Spektren 
identisch. 

Die durchgezogenen Linien in Abb. 19 geben die numerisch angepaßte Theoriekurve nach 
GI. 13 wieder, für deren Berechnung eine Lorentz-Form der Dunkelresonanz angenommen 
wurde. In beiden Spektren zeigen die Theoriekurven gute Übereinstimmung mit den 
experimentellen Daten. Der augenfällige Unterschied in der Linienform zwischen den 
beiden Spektren ist darauf zurückzuführen, daß in Spektrum (a) die Modulationsfrequenz 
kleiner ist als die Linienbreite der Resonanz, während es sich bei Spektrum (b) umgekehrt 
verhält (vgl. auch Abb. 15). Die Abweichung des Spektrums (b) von den in Abb. 15 
dargestellten Signalformen ist durch eine nicht abgeglichene Phasenlage zwischen der 
Kilohertz-Modulation des Transmissionssignals und dem Referenzsignal des Lock-In­
Verstärkers verursacht, wodurch sich das Spektrum aus einer Überlagerung des In-Phase­
und Quadratur-Signals zusammensetzt. Für die hier gezeigten Spektren betrug diese 
Phasenlage <I> = 1570 • 

Der Einfluß des Puffergases läßt sich deutlich an den Linienbreiten der beiden Spek­
tren erkennen, die durch die Anpassung der Theoriekurven für Spektrum (a) zu tlfa = 
29 kHz, für Spektrum (b) hingegen zu nur tlfb = 340 Hz bestimmt wurde. Durch die 
Abnahme der Linienbreite mit steigendem Puffergasdruck wird die gesamte Signalstärke 
einer Dunkelresonanz in einem schmaleren Frequenzbereich gesammelt , wodurch das 
Signal-Rausch-Verlüiltnis zunimmt. Dementsprechend findet man für das ohne Puffer­
gas aufgenommene Spektrum ein Signal-Rausch-Verhältnis SjNla c:::' 3, während es für 
Spektrum (b) SjNI/J c:::' 39 beträgt. Die durch das Integral des FM-Signals gegebe-
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Abbildung 19: Zwei Beispiele für Dunkelresonanzspektr'en, wie sie mit dem VCSEL 
aufgenommen 'Wurden. a) Reiner Cäsiumdampf, b) Mit 55 mbar Neon . • : Meßdaten, 
-: Numerisch angepaßte Theoriekurven. Die Skala des X -Signals ist für beide Spek­
tr'en verschieden. 
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ne Gesamtstärke S des Signals nimmt mit wachsendem Puffergasdruck hingegen von 
Sa = 8,1 . 10-2 V·Hz auf Sb = 4,8.10-2 V·Hz ab, jedoch nicht in ausreichendem Maße, 
als daß der oben diskutierte Gewinn an Signal-Rausch-Verhältnis hierdurch aufgebraucht 
würde. Diese Abnahme der Signalstärke stimmt qualitativ mit den an Natrium gewonne­
nen Resultaten überein [ARI96BJ. In diesen Experimenten an Natrium zeigte sich in der 
Fluoreszenzintensität bei wachsendem Puffergasdruck eine Abnahme des Kontrasts, d. h. 
der Tiefe der Dunkelresonanz gegenüber dem Untergrund durch die Hellresonanz. Der zu­
grundeliegende Effekt ist hierbei im wesentlichen der Einfluß geschwindigkeitsändernder 
Stöße zwischen den Natrium- (bzw. Cäsium-) und Neonatomen, durch welche im Dunkel­
zustand befindliche Atome aus der resonant wechselwirkenden Geschwindigkeitsklasse in 
eine andere transferiert werden. Die anstelle dieser Atome in die resonante Geschwindig­
keitsklasse gelangenden Atome befinden sich jedoch größtenteils nicht im Dunkelzustand, 
wodurch die Transmission und damit der Kontrast reduziert wird [ARI96BJ. 

5.4 Schmale Linien 

Im Hinblick auf zukünftige Präzisionsanwendungen kohärenter Dunkelzustände ist es 
erforderlich, daß mit einem strommodulierten VCSEL ebenso schmale Dunkelresonan­
zen erhalten werden, wie es mit phasenstabilisierten kantenemittierenden Diodenlasern 
möglich ist. Mit dem hier verwendeten experimentellen Aufbau stand am Ort der Zelle 
eine optische Gesamtleistung von 37/-tW bei einem Strahldurchmesser von 1,6 mm zur 
Verfügung, was einer Intensität I'::::. 2,0 m W Icm2 von etwa der Größe der Sättigungsin­
tensität ISätt = 2,2 m W Icm2 der Cäsium D2-Linie entspricht. Bei allen in den Experi­
menten verwendeten Intensitäten zeigten die Linien der Dunkelresonanzen noch deutliche 
Sättigungsverbreiterung, so daß durch Abschwächen der Lichtintensität stets eine Reduk­
tion der Linienbreite erreicht werden konnte. Hierbei wird jedoch durch das Detektorrau­
schen der Photodiode eine Untergrenze für die bei akzeptablem Signal-Rausch-Verhältnis 
noch detektierbare Signalleistung gesetzt. Durch Aufweiten des Strahles vor der Cäsi­
umzelle und eine anschließende Fokussierung des gesamten Strahls auf die Photodiode 
läßt sich die Lichtintensität am Ort der Zelle allerdings weiter reduzieren, während die 
von der Photodiode detektierte Gesamtleistung und somit das Signal-Rausch-Verhältnis 
unverändert bleibt. 

Das Dunkelresonanz-Spektrum in Abb. 20 wurde mit einem solchermaßen auf 2 cm 
Durchmesser aufgeweiteten Strahl und einer Intensität von etwa 10 /-t W 1 cm2 an einer 
mit 46 mbar Neon befüllten Cäsiumdampfzelle aufgenommen. Das Spektrum weist bei 
einem Signal-Rausch-Verhältnis von SI N = 60 eine durch Anpassung der theoretischen 
Linienform ermittelte Linienbreite von 6.f = (128 ± 1) Hz auf. Diese Linienbreite kommt 
bereits sehr nah an den Bereich der schmalsten bekannten Dunkelresonanz in thermi­
schem Cäsiumdampfheran, deren Breite von 42 Hz durch Stoßprozesse mit dem Puffergas 
begrenzt ist [BRA96, BRA97J. 

Ein Grenzwert für die mit einer spektralen Linie der Breitel::;.j noch auflösbare Fre­
quenzverschiebung 6.fmin läßt sich durch die Steilheit der Linienflanke und das Signal­
Rausch-Verhältnis SI N abschätzen. Nimmt man die Höhe der Linie zu eins an, so ist 
1/6.f ein Maß für die Steilheit der Flanke, und man erhält als minimal detektierbare 
Frequenzverschiebung der Linie in Abb. 20 

6.fmin = 6.fl(SIN) '::::. 2,1 Hz. 
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Abbildung 20: Spektrum einer Dunkelresonanz mit einer vollen Linienbreite von nur 
128 Hz. Der Abstand der einzelnen Meßpunkte ist bei dieser Messung bereits durch die 
minimal mögliche Schrittweite des Frequenzgenerators beschränkt. Die Modulations­
frequenz für den FM-Nachweis betrug W m = 30 kHz; die Seitenbänder der Struktur 
liegen daher· außerhalb des dargestellten Bildbereiches. 
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Mit der in Kap. 1.2.1 bestimmten Frequenzverschiebung für die Zeeman-Komponente mit 
n = m4 + m3 = ±1 der Dunkelresonanz ergibt sich daraus eine minimale detektierbare 
Änderung der magnetischen Flußdichte von IBMinl = 600 pT. Dieser Wert liegt um etwa 
drei Größenordnungen über der in [N AG98] für magnetische Wechselfelder ermittelten 
Nachweisgrenze eines Dunkelzustand-Magnetometers, jedoch schließt die hier ermittelte 
Empfindlichkeit auch die Detektion langsamer Änderungen der Flußdichte mit ein. Bei 
der Verwendung von Zeeman-Komponenten mit höheren Werten von n = m4 + m 3 wird 
diese Nachweisgrenze rein rechnerisch weiter reduziert; allerdings machen sich dort durch 
die höhere Verschieberate der Zeeman-Komponenten mit hohen n auch Inhomogenitäten 
des Magnetfeldes stärker bemerkbar. Die hierdurch mögliche Verbreiterung der Resonanz 
kann den Gewinn an Empfindlichkeit auf magnetische Felder zumindest zum Teil wieder 
aufzehren. 

Neueste Ergebnisse haben gezeigt, daß sich durch den Umbau des Experiments auf Bat­
teriebetrieb des VCSELs (vgl. Kap. 2.2.2) eine Steigerung der Frequenzstabilität sowie 
ein Gewinn an Signalhöhe erreichen läßt. Hierdurch sollte ein weiteres Abschwächen 
der Strahlintensität unter Beibehaltung des Signal-Rausch-Verhältnisses möglich sein, 
was durch reduzierte Sättigungsverbreiterung eine weitere Reduktion der Linienbreite 
ermöglichen könnte. 
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5.5 Asymmetrie der Linienformen 

Nicht an alle gemessenen FM-Spektren der Dunkelresonanzen lassen sich unter der An­
nahme einer Lorentz-förmigen Linie zufriedenstellende, nach GI. 13 berechnete Signal­
formen anpassen. Vielmehr ändert sich die Form der FM-Spektren bei Veränderungen 
der optischen Verstimmung (h, was auf eine systematische Änderung der Linienform der 
Dunkelresonanz zurückzuführen ist. Diese Änderung der Linienform mit der optischen 
Verstimmung wurde experimentell untersucht und mit aus Dichtematrix-Rechnungen 
erhaltenen theoretischen Linienformen verglichen. 

Zu diesem Zweck wurde eine Meßreihe von Dunkelresonanz-Spektren der Zeeman-Kom­
ponente n = 0 aufgenommen, bei der die Thägerfrequenz des VCSEL bei verschiedenen 
optischen Verstimmungen (h vom Linienschwerpunkt auf die F = 3- bzw. F = 4-Kom­
ponente stabilisiert wurde. Der Puffergasdruck betrug jeweils 53 mbar, und alle übrigen 
experimentellen Parameter wurden konstant gehalten. Für geringe Absorption in der 
Cäsiumzelle läßt sich der in GI. 13 gegebene Ausdruck für die Form der Ausgangssignale 
des Lock-In-Verstärkers linearisieren, und man erhält ein lineares Gleichungssystem, so 
daß sich unter bestimmten Voraussetzungen der spektrale Verlauf des Absorptionskoef· 
fizienten und des Brechungsindex mittels numerischer Invertierung aus den gemessenen 
FM-Spektren zurückerhalten lassen [WYN99]. Einige der auf diese Weise erhaltenen 
Spektren sind in Abb. 21 für den Fall der auf die F = 4-Komponente stabilisierten 
Thägerfrequenz dargestellt. Im Fall des auf den Schwerpunkt der F = 4-Komponente 
stabilisierten Lasers (d. h. 189 MHz oberhalb des Übergangs F = 4 ~ F' = 3; mit F soll 
hier stets ein Hyperfeinniveau des Grundzustandes, mit F' eines des angeregten Zustands 
bezeichnet werden) ist die Linienform annähernd symmetrisch; für wachsende optische 
Verstimmungen wird die Dunkelresonanz jedoch zunehmend asymmetrisch, wobei durch 
das Vorzeichen der optischen Verstimmung festgelegt ist, ob sich die flach auslaufende 
Flanke der Linie auf der Seite größerer oder kleinerer Raman-Verstimmung bezüglich der 
Linienmitte befindet. Die für große optische Verstimmungen bemerkbare Abnahme der 
Linienintensität beruht im wesentlichen darauf, daß für große optische Verstimmungen 
die Anzahl der Atome in der resonant wechselwirkenden Geschwindigkeitsklasse klein ist. 
Nur wegen der starken homogenen Verbreiterung des p3!TZustands durch die Stöße mit 
den Puffergasatomen sind für optische Verstimmungen von mehreren hundert Megahertz 
noch genügend viele Atome resonant. Für den hier verwendeten Puffergasdruck beträgt 
die Stoßverbreiterung des p 3!TZustands etwa 410 MHz [ALL82], so daß im Gegensatz 
zur Spektroskopie an reinem Cäsiumdampf selbst bei großen optischen Verstimmungen 
noch Dunkelresonanzen beobachet werden können. 

In Abb. 22 sind die entsprechend rückgerechneten Spektren für den Fall der um die 
F = 3-Komponente der D2-Linien herum variierten Thägerfrequenz dargestellt . Man 
erkennt ein qualitativ ähnliches Verhalten wie bei den in Abb. 21 dargestellten Spek­
tren, jedoch mit vertauschter Richtung der Asymmetrie bezüglich des Vorzeichens der 
optischen Verstimmung. Dieser Symmetriewechsel ist darauf zurückzuführen, daß in den 
Spektren in Abb. 21 die F = 4-Komponente der D2-Linie mit der höheren Intensität 
angeregt wird, während bei den Spektren in Abb. 22 die F = 3-Komponente stärker 
getrieben wurde. Für eine genauere Erklärung dieses Effektes müssen jedoch auch die 
unterschiedlichen Dipolmomente der beiden Übergänge mit berücksichtigt werden. 

Zum Vergleich mit den erhaltenen Meßdaten wurde aus Dichtematrix-Berechnungen der 
spektrale Verlauf des Absorptionskoeffizienten für die in den Experimenten gegebenen 
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Abbildung 21: Aus den experimentellen Daten bestimmte Linienformen der Dv,nkel­
resonanz für verschiedene optische Verstimmungen 6L bei Variation der- Trägerfr'e­
q'uenz um die F = 4-Komponente der D 2 -Linie (Situation (b) in Abb. 17) . 
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Abbildung 22: Aus den experimentellen Daten bestimmte Linienformen der' Dunkel­
resonanz für verschiedene optische Verstimmungen Ih bei Variation der Trägerfre­
q'llenz um die F = 3-Komponente der D2 -Linie (Situation (c) in Abb. 17). 
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Abbildung 23: Resultate der Dichtematrix-Rechnung [N AG99 j: Verlauf des Ab­
sorptionskoejJizienten für verschiedene optische Verstimmungen Ih bei Variation der' 
Trägerjrequenz um die F = 4-Komponente der D 2 -Linie (Situation (b) in Abu, 17), 
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Parameter ermittelt [NAG99J. Die Durchführung solcher Dichtematrix-Rechnungen wird 
dadurch verkompliziert, daß Cäsium im angeregten p3/rZustand mit den Hyperfein­
Komponenten F ' = 3 und F ' = 4 über zwei Zustände verfügt, die mit den beiden 
Grundzustandsniveaus unabhängig voneinander A-Systeme bilden können. Solange in 
jedem Atom stets nur eines dieser beiden möglichen A-Systeme im Cäsiumatom ange­
regt wird - wie es bei der Anregung mit schmalbandigen Lasern in einem reinen Cäsi­
umdampf der Fall ist - genügt die Durchführung der Dichtematrix-Rechnungen für ein 
Dreiniveau-System, und die Existenz der beiden möglichen A-Systeme kann durch die 
inkohärente Summe der beiden resultierenden Absorptionskoeffizienten berücksichtigt 
werden [GRI99J. Für Experimente an Cäsium im Puffergas ist dies jedoch nicht erfüllt, 
da der angeregte Zustand P3 /2 aufgrund von Stößen mit dem Puffergas stark homogen 
verbreitert, so daß sich die Hyperfein-Komponenten F ' = 3 und F ' = 4 überlappen 
und daher in einem Atom stets beide A-Systeme zugleich kohärent getrieben werden, 
was zur korrekten Beschreibung die Betrachtung eines Vierniveau-Systems erforderlich 
macht. Weiterhin ist hierfür auch die Wechselwirkung des p 3/2-Zustands mit den Puffer­
gasatomen zu berücksichtigen, was diese Betrachtungsweise noch zusätzlich verkompli­
ziert. Um dennoch ein überschaubares Modell zu erhalten, wurde unter der Annahme, 
daß aufgrund der Stoßverbreiterung die Hyperfeinstruktur im P3/2-Zustand nicht mehr 
aufgelöst werden kann, ein einfaches Dreiniveau-System mit einem p:3/2-Charakter des 
oberen Zustands zur Grundlage für die Berechnungen gewählt. Als Energie dieses Zu­
stands wurde der Schwerpunkt der Hyperfein-Zustände angenommen, wobei jedoch w 

beachten ist, daß die D 2-Übergangsfrequenz durch den Einfluß des Puffergases hier um 
184 MHz abgesenkt wird [ALL82J. Die für verschiedene optische Verstimmungen aus den 
stationären Lösungen für die Dichtematrix gewonnenen Spektren des Brechungsindex 
wurden anschließend Doppler-integriert, um die Geschwindigkeitsverteilung der Atome 
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im Cäsiumdampf zu berücksichtigen. 

In Abb. 23 ist als Beispiel für erste Ergebnisse dieser Rechnungen der berechnete Ver­
lauf des Absorptionskoeffizienten bei Stabilisierung der Thägerfrequenz auf die F = 4-
Komponente der D2-Linie für drei ausgewählte Werte der optischen Verstimmung darge­
stellt. Ein Vergleich mit den entsprechenden experimentell gefundenen Spektren in Abb. 
21 zeigt, daß die systematische Änderung der Linienform einschließlich der Richtung der 
Asymmetrie durch das betrachtete Dreiniveau-Modell korrekt beschrieben wird. 

5.6 Linienposition 

Aus den rückgerechneten Spektren (Abb. 21 und 22) läßt sich die Linienposition der Dun­
kelresonanz als die Raman-Verstimmung, bei der das Minimum der Absorption auftritt, 
bestimmen. Dies wurde für drei Serien von Spektren, die bei unterschiedlichen Gesamtin­
tensitäten von 0, 2, 0, 9 und 2 m W / cm2 aufgenommen wurden, durchgeführt und lieferte 
die in Abb. 24 dargestellten Ergebnisse für die Abhängigkeit der Linienposition von der 
optischen Verstimmung. Man erkennt wieder einen qualitativ ähnlichen Verlauf der Meß­
werte für die Variation der Thägerfrequenz um die F = 3- bzw. F = 4-Komponente der 
D 2-Linie, mit Wechsel der Symmetrie der dargestellten Daten durch Vertauschen der 
Intensitäten, mit denen die beiden Übergänge angeregt werden. Eine dispersionsartige 
Abhängigkeit der Linienposition von der optischen Verstimmung findet sich auch für 
den dynamischen Stark-Effekt eines idealen Zweiniveau-Systems, wo die Amplitude der 
Linienverschiebung ebenfalls mit zunehmender Lichtintensität anwächst . Frühere Arbei­
ten haben jedoch gezeigt, daß sich der dynamischen Stark-Effekt bei Dunkelresonanzen 
nicht auf einfache Weise aus seinem Einfluß auf die optischen Übergänge erklären läßt 
[GRI99]. Eine genauere Untersuchung der hier gefundenen Verschiebung der Linienpo­
sitionen konnte noch nicht durchgeführt werden, sollte sich aber durch Dichtematrix­
Rechnungen reproduzieren lassen. 
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Abbildung 24: Abhängigkeit der Position der Dunkelresonanz von der' optischen 
Verstimm'ung j1'ir verschiedene Gesamtintensitäten. Oberer Graph: B ei Variation der 
Trägerfrequenz um die F = 3-Komponente der D 2 -Linie. Unter'er Graph: Bei Varia­
tion der Trägerjr-equenz um die F = 4-Komponente. Die Fehler'balken sind für alle 
Datenpunkte etwa gleich groß und wurden der- besser-en Übersichtlichkeit wegen je­
weils nUT für- einen Datenpunkt eingezeichnet. Die Verbindungsgeraden zwischen den 
Datenpunkten dienen ebenfalls lediglich der Übersichtlichkeit. 
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Zusammenfassung 

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Eignung von vertikal emittierenden Diodenlasern 
für die Spektroskopie kohärenter Dunkelzustände in Cäsium untersucht. Hierzu wurde 
unter Verwendung eines VCSEL-Prototypen ein experimenteller Aufbau realisiert , in 
dem die beiden zur Anregung der Dunkelresonanzen benötigten Lichtfelder durch direk­
te Modulation des Injektionsstroms erzeugt werden. Während diese direkte Modulation 
mit den erforderlichen Frequenzen von 9,2 GHz bei konventionellen kantenemittieren­
den Diodenlasern nicht möglich ist, können beim Einsatz von VCSELn aufgrund ihrer 
intrinsisch großen Modulationsbandbreite von bis zu 10 GHz ausreichend starke Modu­
lationsseitenbänder für die effektive Anregung der Dunkelresonanzen erreicht werden 
[KIN98]. 

Mit dem strommodulierten VCSEL wurden erfolgreich Dunkelresonanzen in thermi­
schem Cäsiumdampf nachgewiesen; bei Zugabe von einigen Millibar Neon als Puffer­
gas [BRA96 , BRA97] konnten dabei Linienbreiten von nur 128 Hz erreicht werden, wo­
durch diese Art der Dunkelresonanz-Spektroskopie für Präzisionsanwendungen geeig­
net erscheint. Der Einfluß der optischen Verstimmung der anregenden Lichtfelder auf 
die Dunkelresonanzen wurde experimentell untersucht, wobei eine von Betrag und Vor­
zeichen der optischen Verstimmung abhängige Asymmetrie der Linienformen gefunden 
wurde. Diese Asymmetrie und ihre Abhängigkeit von der optischen Verstimmung stimmt 
qualitativ gut mit dem Verhalten der aus Dichtematrix-Rechnungen gewonnenen Lini­
enformen überein [NAG99]. Eine durch den dynamischen Stark-Effekt verursachte Ver­
schiebung der Linienposition der Dunkelresonanzen in Abhängigkeit von der optischen 
Verstimmung und der Lichtintensität konnte ebenfalls experimentell nachgewiesen wer­
den. 

Durch die Verwendung eines strommodulierten VCSELs kann der experimentelle Aufbau 
gegenüber der bislang eingesetzten phasenstabilen Kopplung zweier gitterstabilisierter 
kantenemittierender Diodenlaser erheblich vereinfacht werden. Neben der Einsparung 
der Strom- und Temperaturstabilisierung für den nicht mehr benötigten zweiten Laser 
kann auch auf die externe Gitterstabilisierung der Laser verzichtet werden, da VCSEL 
aufgrund ihrer speziellen Konstruktion stets nur auf einer einzigen longitudinalen Laser­
mode ozillieren. Der gesamte Aufbau wird dadurch weniger empfindlich auf mechanische 
und akustische Störungen, und die bei gitterstabilisierten kantenemittierenden Dioden­
lasern notwendige Modensuche ist nicht mehr erforderlich. Die Bedienung des Lasers 
wird hierdurch soweit vereinfacht, daß eine Automatisierung ohne größere Probleme 
möglich sein sollte. Die gesamte für die phasenstabile Kopplung zweier Laser erforderliche 
Hochfrequenz-Elektronik - mit der 9,2 GHz-Quelle des Modulationssignals als einziger 
Ausnahme - wird beim Einsatz des VCSELs eingespart , wodurch der Stromverbrauch 
reduziert und ein mobiler, batteriegespeister Aufbau möglich wird. Der Platzbedarf der 
optischen Komponenten verringert sich bei Verwendung eines VCSEL um etwa einen 
Faktor 10 auf lediglich 600 cm2 . 

Als Nachteil des VCSEL-Aufbaus ist zu nennen, daß sich gegenüber der phat;enstabilen 
Kopplung zweier Laser das Intensitätsverhältnis der bei den Lichtfelder nicht mehr frei 
wählen läßt und auch die Polarisation der beiden Lichtfelder nicht mehr unabhängig 
voneinander eingestellt werden kann. Neben der vorliegenden Arbeit haben .iedoch auch 
frühere Untersuchungen bereits gezeigt, daß sich Lichtfelder identischer Polarisation gut 
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zur Spektroskopie von Dunkelresonanzen eignen [ScH95]. Signaleinbußen, die bei der 
Spektroskopie von Dunkelresonanzen in reinem Cäsiumdampf durch die im Vergleich 
zu kantenemittierenden Diodenlasern große Laserlinienbreite eines VCSELs verursacht 
werden, lassen sich durch die Verwendung eines Puffergases wieder ausgleichen. Die zur 
Zeit noch gegebene Anfälligkeit der Stabilisierungselektronik des VCSEL auf elektrische 
Störungen sollte sich durch Optimieren der Injektionsstrom-R.egelung sowie durch Aus­
nutzen weiterer Techniken zur Störungsabschirmung voraussichtlich weiter reduzieren 
lassen. 

Insgesamt ist der Einsatz eines strommodulierten VCSELs zur Dunkelresonanz-Spektro­
skopie daher zwar mit gewissen Einschränkungen bezüglich der Wahl der experimentellen 
Parameter verbunden, erlaubt es jedoch gleich schmale Linien wie mit phasenstabilisier­
ten Diodenlasern zu erreichen. Die experimentellen Möglichkeiten, die dieser Aufbau 
bietet, konnten durch die Experimente zur Asymmetrie und Verschiebung der Dunkel­
resonanzen erfolgreich demonstriert werden. Durch den einfachen experimentellen Auf· 
bau steht mit dem strommodulierten VCSEL ein kompaktes, zuverlässiges und einfach 
zu bedienendes Hilfsmittel für die weitere Untersuchung kohärenter Dunkelzustände in 
Cäsium sowie für mögliche Präzisionsanwendungen zur Verfügung. 
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